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(§}) 2-Phenyl-pyrimidine, Verfahren zu ihrer Herstellung, sie enthaltende Mittel und ihre Verwendung als ) 
l Fungizide 



Verbindungen der Formel I 

R» 




dern, bei dem ein Kohlenstoff durch ein S substituiert sein 
kann, 

X = C-O. O Oder NH. 

Y * 0 oder NH, wenn X - C-O ist, 

Y - entfallt, wenn X = O Oder NH ist und 
n = eine Zahl von 0 bis 2 bedeuten, 

besitzen vorteilhafte Eigenschaften bei der Bekampfung von 
Schadlingen, insbesondere von Schadpilzen. Ferner werden 
Verfahren zur Herstellung von Verbindungen der Formel I 
beschrieben. 
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R 1 . R 2 , R 3 = unabhangig voneinander Wasserstoff, Chlor, 
Brom, Nitro oder (C^CjAlkoxy, 

R 4 « Wasserstoff, Jod, Brom, (Cj-CJAIkyl, Dialkylamino- 
(C r C 4 )alkyl, Phenyl-(C r C 4 )alkyl-(C r C 4 )alkylamino-(C r CJal- 
kyl, im Phenylteil (Heteroaromat) durch Halogen, (C r C 4 )AI- 
kyl, (C,-C 4 )Alkoxy oder Perhalo-jCj-CJalkyI gegebenenfalls 
substituiertes Phenyl oder Pyridinyl, 

R 5 » Halogen, (C r C 4 )Alkyl. (C.-C 4 )Alkoxy. Phenyl-(C r C 4 )al- 
koxy, (Cj-CjAlkinyloxy, (C^C^AIkylmercapto oder 
(C r C 4 )Alkylsulfonyl, 

R 6 - Wasserstoff, (C r C 4 )Alkyl, (C r C 4 )Alkoxy.(C 1 -C 4 )alkyl 
oder (C r C.)Alkoxycarbonyl, 

R 5 und R 8 gegebenenfalls zusammen einen Teil eines 
gesattigten oder ungesattigten Cyclus mit 5 oder 6 Ringglie- 
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(54)Bezeichnung: 2-PHENYL-PYRIMIDINE, VERFAHREN ZU IHRER HERSTELLUNG, SIE ENTHALTENE MITTEL 
UND IHRE VERWENDUNG ALS FUNGIZIDE . R 1 




(57) Abstract 

Compounds have formula (I), in which R 1 , R 2 , R 3 represent independently 
from each other hydrogen, chlorine, bromine, nitro or (C|-C 4 )alkoxy; R 4 repres- 
ents hydrogen, iodine, bromine, (Ci-C 4 )alkyl, dialkylamino«(Ci-C 4 )alkyl, phenyl-(Ci-C 4 )alkyl(C|-C 4 )alkylamino-(C r C4)al- 
kyl, phenyl or pyridinyl eventually substituted in the phenyl (heteroaromatic) moiety by halogen, (C r C 4 )alkyl, (Cj-C 4 )al- 
koxy or perhalo-(C r C 4 )alkyl; R 5 represents halogen, (C r C 4 )alkyl, (Ci-C 4 )alkoxy, phenyl-(C r C 4 )alkoxy, (C r C 4 )alkiny- 
loxy, (C,-C 4 )alkylmercapto or (C r C 4 )aIkylsulfonyl; R 6 represents hydrogen, (C r C 4 )alkyl, (Cj-C 4 )alkoxy-(C,-C 4 )alkyl or 
(C r C 4 )alkoxy-carbonyl ; R 5 and R 6 if necessary form together a saturated or insaturated ring moiety with 5 or 6 members, in 
which a carbon can be substituted by an S ; X represents C = O or NH ; Y represents O or NH when X represents C = O ; Y 
is absent when X represents O or NH; and n is a number from 0 to 2. These compounds have advantageous pesticide pro- 
perties, in particular against fungus pests. A process for producing compounds having formula (I) is also disclosed. 

(57) Zusammenfassung 

Verbindungen der Formel (I), worin R 1 , R 2 , R 3 = unabhSngig voneinander Wasserstoff, Chlor, Brom, Nitro oder 
(C r C 4 )Alkoxy, R* = Wasserstoff, Jod, Brom, (C,-C 4 )Alkyl, Dialkylamino-(C r C 4 )alkyI, Phenyl-(C r C 4 )alkyI-(C,-C 4 )alky- 
lamino-(C,-C 4 )alkyI, im Phenylteil (Heteroaromat) durch Halogen, (C r C 4 )Alkyl, (C r C 4 )AIkoxy oder Perhalo-(C,-C 4 )alkyl 
gegebenenfalls substituiertes Phenyl oder Pyridinyl, R 5 = Halogen, (C r C 4 )AlkyI, (C r C 4 )Alkoxy, PhenyI-(C,-C 4 )alkoxy, 
(C r C 4 )Alkinyloxy, (C r C 4 )Alkylmercapto oder (C,-C 4 )AlkyIsulfonyI, R* = Wasserstoff, (C r C 4 )Alkyl, (C,-C 4 )Alkoxy- 
(C r C 4 )alkyl oder (C|-C 4 )Alkoxycarbonyl, R 5 und R 6 gegebenenfalls zusammen einen Teil eines gesattigten oder ungesattig- 
ten Cyclus mit 5 oder 6 Ringgliedern, bei dem ein Kohlenstoff durch ein S substituiert sein kann, X = C » O, O oder NH, 
Y = O oder NH, wenn X = C«=0 ist, Y « entfailt, wenn X = 0 oder NH ist und n » eine Zahl von 0 bis 2 bedeuten, besit- 
zen vorteilhafte Eigenschaften bei der BekSmpfung von Schadlingen, insbesondere von Schadpilzen. Ferner werden Verfah- 
ren zur Herstellung von Verbindungen der Formel (I) beschrieben. 
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Beschreibung 

Anwendungen von 2-Phenyl-pyrimidinen im Agrarsektor sind beschrieben (z. B. EP 1 36 976, DE 27 34 827, EP 
3 23 757, EP 1 12 280, JP 61/0 12 206). Man findet aber nur wenige Hinweise auf fungizide Wirkung bei dieser 
5 Substanzklasse (Yakugaku Zasshi, 109 (7) (1989), 464-473; EP 3 23 757, DD 2 46 295, DD 2 38 791 DE 
18 00 709). 

Es wurden 2-Phenylpyrimidin-Derivate gefunden, die vorteilhafte Wirkungen bei der Bekampfung eines 
breiten Spektrums phytopatogener Pilze, insbesondere bei niedrigen Dosierungen, aufweisen und keine Schadi- 
gung der Nutzpflanzen verursachen. 
io Gegenstand der vorliegenden Erfindung sind daher Verbindungen der Formel 



R 1 




(0 



\ 



worin 

R l , R 2 , R 3 =» unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Hydroxy, Amino, Nitro, Cyano, Thiocyano, 
(C-C)Alkyl, Cyano-(Ci-C 4 )alkyl, (C t -C 4 )Alkoxy, (C,-C 4 )Alkylamino, (C,-d)Dialkylamino, (Ci-C 4 )AI- 

30 kylcarbonylamino, Halo-(C ( -C 4 )alkyl, Hydroxy-(C,-C 4 )alkyl, Dihydroxy-(Ci -C 4 )alkyl, (Ci -C 4 )Alkoxy- 
(C,-C 4 )alkyl, Hato(Ci-C 4 )alkoxy-(C,-C 4 )alkyl, (Ci-C 4 )Alkylthio, Halo-(Ci-C 4 )alkylthio, Halo-(Ci -C 4 )al- 
kylthio-(d -Oalkyl, (C, -C 4 )Alkylthio-(Ci -C 4 )alkyi, (d-QOAlkenyl, (C 2 -C 6 )Alkinyl, (C, -C 4 )Alkylamino- 
(Ci-C^alkyl, (C,-d)DialkyIamino-(Ci-C 4 )alkyl, ^-CeJCycloalkylamino^Ci-QJalkyl, (C 3 -Cg)Cycloal- 
kyl, (C 3 -Cg)Cycloalkyl-(Ci-C 4 )alkyl, (C 3 -Q)Heterocycloalkyl-(C t -C 4 )alkyl, wobei die cyclischen Reste bis 

35 zu dreifach durch (d -C 4 )Alkyl substituiert sein konnen, (Ci -dJAlkoxycarbonyl-fCi -C 4 )alkyl, (Ci -C 4 )Alky- 
laminocarbonyl-(Ci — C 4 )alkyl, (d — C 4 )Dialkylaminocarbonyl-(Ci — C 4 )alkyl, (Q — C 4 )Alkylcarbonyl, 
(Ci — C 4 )Haloalkylcarbonyl, (Ci — C 4 )Alkoxycarbonyl, (Ci -dJHaloalkoxycarbonyl, (Ci — C 4 )Alkylthiocarbonyl, 
(C| — C 4 )Haloalkylthiocarbonyl, Aminocarbonyl, (Q — C 4 )Alkylaminocarbonyl, (Q — C 4 )HaloaIkylaminocarbo- 
nyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls substituiertes 

4 o Phenyl-(Ci— QJalkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy-(Ci -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phe- 
nylketo-(Ci — C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyloxycarbonyl-(Cj — C 4 )alkyl, Phenylmercapto- 
(Ci— C 4 )alkyl, Phenylamino-(Ci — C 4 )alkyl, Phenoxyphenyl-(Ci — C 4 )alkyl, wobei unter gegebenenfalls substitu- 
iert zu verstehen ist, daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (Ci— C 4 )AlkyI, (Ci— C 4 )Alkoxy, 
(Ci — C 4 )Alkylthio, (Ci— dJHaloalkyl, (Ci — C 4 )Haloalkoxy oder einfach durch Nitro oder Cyano substituiert 

4 5 sein kann, und Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert bedeuten kann, 
R l , R 2 und/oder R 3 gegebenenfalls zusammen einen gesattigten, teilweise ungesattigten oder aromatischen 
Carbocyclus oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N, S, Si oder P mit 4 bis 1 0 Ringgliedern, 
R 4 « Wasserstoff, Halogen, (Ci -C 4 )Alkyl, Hydroxy-(Cj-C 4 )alkyl, Dihydroxy-(Ci-C 4 )alkyl, Cyano- 
(C, -C 4 )alkyl, Halo-(C, -GOalkyl, (d -C 4 )Alkoxy-(C, -C 4 )alkyl, Halo(Ci -C 4 )alkoxy-(C, -GOalkyl, 

50 (Ci -C 4 )Alkylthio, Halo-(Ci -C 4 )alkylthio, Halo-(Ci -C 4 )alkylthio-(Ci -C 4 )alkyl, (C, -C 4 )Alkylthio-(C, -C 4 )al- 
kyl, (C 2 -C6)Alkenyl, (C 2 -C€)Alkinyl, (Ci-C 4 )Alkylamino-(C ( -C 4 )alkyl, (Ci -C 4 )Dialkylamino-(d -d)alkyl, 
(C 3 -d)Cycloalkylamino-(d-C 4 )alkyl, (d-QOCycloalkyl, (C 3 -Cs)Cycloalkyl-(d — C<)alkyl t (C 3 -Q,)Hete« 
rocycloalkyl-(Ci— C 4 )alkyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach durch (Q— C 4 )Alkyl substituiert sein 
konnen, (Ci -C 4 )Alkoxycarbonyl-(C, -C 4 )alkyl, (Ci -d)Alkylaminocarbonyl-(Ci -C 4 )alkyl, (C t -C 4 )Dialkyla- 

55 minocarbonyl-(Ci — C 4 )alkyl, (Ci — C 4 )Alkylcarbonyl, (Ci -d)Haloalkylcarbonyl, (Ci -C 4 )Alkoxycarbonyl, 
(Ci — C 4 )Haloalkoxycarbonyl, (Ci — C 4 )Alkylthiocarbonyl, (d — C 4 )Haloalkylthiocarbonyl, Aminocarbonyl, 
(Ci— C 4 )Alkylaminocarbonyl, (Ci — d)Haloalkylaminocarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebe- 
nenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls substituiertes Phenyl-(C|— C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituier- 
tes Phenoxy-(Ci— C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenylmercapto-(Ci — C 4 )alky!, gegebenenfalls substi- 

60 tuiertes 5- oder 6-gliedriger Heteroaromat, gegebenenfalls substituiertes Phenylcarbonyl, gegebenenfalls substi- 
tuiertes Phenylketo-(C t — C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyloxycarbonyl-(Ci — C 4 )alkyl, gegebenen- 
falls substituiertes Phenylamino-(0 — d)alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxyphenyl-(Ci -C 4 )alkyl, wo- 
bei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, daB der Phenylteil (Heteroaromat) bis zu dreifach durch 
Halogen. Ester. (Q -C 4 )Alkyl, (C, -C 4 )Alkoxy, (C, -d)Alkylthio, (C, -C 4 )Haloalkyl, (C, -C 4 )Haloalkoxy oder 

65 einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann, und Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch 
Halogenatome substituiert bedeuten kann, 

R 5 - Halogen. (d-d)Alkyl, (Ci-d)Alkoxy, Hydroxy-(C, -C 4 )alkyl. Dihydroxy-(C, -C 4 )alkyl, Cyano- 
(C, -C 4 )alkyl. Halo-(C, -C 4 )alkyl, (C, -C 4 )Alkoxy-(C, -G»)alkyl, Halo(C, -C 4 )alkoxy-(Ci -C 4 )alkyl, 



2 
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(Ci -C 4 )Alkylthio f Halo-(C, -C 4 )alkylthio, Halo-(C, -C 4 )alkylthio-(C, -C 4 )alkyl, (C, -C 4 )Alkylthio-(C, -C 4 )al- 
kyl, (C 2 -C6)Alkenyl, (Q-QjAlkinyl, (C|-C 4 )Aikylamino, (Ci-C 4 )Dialkylamino, (C 3 -C9)Cycloalkylamino, 
(C, -C 4 )Alkylamino-(Ci -C 4 )alkyi, (Ci -C 4 )Dialkylamino-(C, -C 4 )alkyl, ^-CgJCycIoalkylamino-td ~C 4 )al- 
kyl. (Q-QOCycloalkyl, (C 3 -C9)Cycloalkyl-(C,-C 4 )alkyl, (C 3 -C 9 )Heterocycloalkyl-(C 1 -C 4 )alkyl, wobei die 
cyclischen Reste bis zu dreifach durch (d-C 4 )Alkyl substituiert sein konnen, (Ci -C 4 )Alkoxycarbonyl- 
(Ci -C 4 )alkyl, (C, -C 4 )Alkylaminocarbonyl-(Ci -GOalkyl, (Ci -C 4 )Dialkylaminocarbonyl-(Ci -C 4 )alkyl, 
(Ci -GOAIkylcarbonyl, (Ci -C 4 )Haloalkylcarbonyl, (d -QAIkoxycarbonyl, (Ci -C 4 )Haloalkoxycarbonyl, 
(Ci -C 4 )Alkylthiocarbonyl, (Ci -C 4 )Haloalkylthiocarbonyl, Aminocarbonyl, (Ci -C 4 )Aikylaminocarbonyl, 
(Ci-C 4 )Haloalkylaminocarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, 
gegebenenfalls substituiertes Phenyl-(Ci -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy-(Ci -C 4 )alkyl. gege- 
benenfalls substituiertes Phenyl-(Ci -C 4 )alkoxy, gegebenenfalls substituiertes Phenylketo-(Ci -C 4 )alkyl, Pheny- 
loxycarbonyKQ-COalkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenylamino^Ci-Oalkyl, gegebenenfalls substitu- 
iertes Phenoxyphenyi-(Ci -C 4 )alkyl, wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, daB der Phenylteil 
bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (Ci-C 4 )Alkyi. (C,-C 4 )Alkoxy, (C.-GOAIkylthio. (Ci-C 4 )Haloalkyl, 
(Ci -C 4 )Haloalkoxy oder einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann, und Halo in den Substituenten 
ein- oder mehrfach durch Halogenatome bedeuten kann, 

R 6 = Wasserstoff, Halogen, (Ci-QjAlkyl, Hydroxy-(C,-C 4 )alkyl, Dihydroxy-(Cj-C 4 )alkyl, Cyano- 
(C, -C 4 )alkyl, Halo-(C, -CJalkyl, (Ci -C 4 )Alkoxy-(C, -C 4 )alkyl, Halo-(C, -C 4 )alkoxy-(C, -C 4 )alkyl, 
(Ci -C 4 )Alkylthio, Halo-(Ci -C 4 )alkylthio, Halo-(Ci -C 4 )alkylthio-(Ci -C 4 )alkyl, (C, -C 4 )Alkylthio-(C, -C 4 )al- 
kyl, (Q-CeJAlkenyl, (C 2 -C 6 )Alkinyl, (Q-C^AIkylamino-, (Ci-C 4 )Dialkylamino, (Q-QOCycloalkylamino, 
(Ci -C 4 )Alkylamino-(Ci -C 4 )alkyl, (Ci -C 4 )Dialkylamino-(C, -C 4 )alkyl, (C 3 -&)Cycloalkylamino-(Ci -C 4 )al- 
kyl. (C 3 -C9)Cycloalkyl, (C 3 -Q)Cycloalkyl-(C,-C 4 )alkyl, (C 3 -C9)HeterocycloaIkyKC-C 4 )alkyl, wobei die 
cyclischen Reste bis zu dreifach durch (d-C 4 )Alkyl substituiert sein konnen, (Q -C 4 )Alkoxycarbonyl- 
(C| -C 4 )alkyl, (Ci -Q)Alkylaminocarbonyl-(C, -C 4 )alkyl, (C, -C 4 )Dialkylaminocarbonyl-(C, -C 4 )alkyl, 
(C, -C 4 )Alkylcarbonyl, (Ci -C 4 )Haloalkylcarbonyl, (Ci -C 4 )AlkyloxycarbonyI, (d -C 4 )Haloalkyloxycarbonyl, 
(Ci -C 4 )Alkylthiocarbonyl, (d -C 4 )Haloalkylthiocarbonyl, Aminocarbonyl, (Ci -C 4 )Alkylaminocarbonyl, 
(C|-C 4 )Haloalkylaminocarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, 
gegebenenfalls substituiertes Phenylketo-(Ci -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyloxycarbonyl- 
(Ci-C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy-(Ci-C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl- 
(C|-C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenylmercapto-(Ci-C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phe- 
nylamino-(Ci — C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxyphenyl-{Ci -C 4 )alky), gegebenenfalls substituier- 
tes Phenylmercapto-<Ci — C 4 )alkyl, wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, daB der Phenylteil 
bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (Ci-C 4 )Alkyl, (C,-C 4 )Alkoxy, (C|-C 4 )Alkylthio, (C,-C 4 )Haloalkyl, 
(Ci — C 4 )HaIoalkoxy oder einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann, und Halo in den Substituenten 
ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert bedeuten kann, 

R 5 und R 6 gegebenenfalls zusammen einen gesattigten, teilweise ungesattigten oder aromatischen Carbocyclus 
oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N, S, Si oder P mit 4 bis 1 0 Ringgliedern, 
X- 0,S,NH,N-(C I -C4)Alkyl,C-0,C = SoderCR 7 R 8 , 

R 7 , R 8 « unabhangig voneinander Wasserstoff, Hydroxy, (Q — C 4 )Alkyl oder (Ci — C 4 )Alkoxy, 

Y = O. NH, N-(Ci-C 4 )Alkyl oder CR 9 R'°, wenn X - C = 0, C = S oder CR 7 R 8 bedeutet, oder CR 9 R'° oder 

entfallt, wenn X = 0,S, NH oder N-(Cj -C^Alkyl bedeutet, 

R 9 , R 10 - unabhangig voneinander Wasserstoff, (Ci-Cg)Atkyl, Cyano-(Ci -C 4 )alkyl, Halo-(C,-C 4 )alkyl, Hy- 
droxy-(C, -C 4 )alkyl. Dihydroxy-(Ci -C 4 )alkyl, (C, -C 4 )Alkoxy-(C, -C 4 )alkyl, Halo(C, -C)alkoxy-(Ct -C 4 )al- 
kyl, Halo-(C,-C 4 )alkylthio-(C,-C 4 )alkyl, (Ci-C 4 )Alkytthio-(C, -Chalky I, (C 2 -C 6 )Alkenyl, (C 2 -C€)Alkinyl, 
(Ci -C 4 )A!kylamino-(Ci -C 4 )alkyl, (Ci-C 4 )Dialkylamino-(C, -djalkyl, (C 3 -G>)Cycloalkylamino-(Ci -C 4 )al- 
kyl, (C 3 -C9)Cycloalkyl, (C 3 -C9>Cycloalkyl-(Ci -C 4 )alkyl, (C 3 -C9)Heterocycloalkyl-(Ci-C4)alkyl, wobei die 
cyclischen Reste bis zu dreifach durch (Q — C 4 )Alkyl substituiert sein konnen, gegebenenfalls substituiertes 
Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls substituiertes Phenyl-(C| — C 4 )alkyl, gegebenen- 
falls substituiertes Phenoxy-(Ci— C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenylamino-(Ci — C 4 )alkyl, gegebe- 
nenfalls substituiertes Phenoxyphenyl-(Ci -C^alkyl, wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, 
daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (O-C^Alkyl, (Ci-C 4 )Alkoxy, (Ci -C^AIkylthio, 
(Ci— C 4 )Haloalkyl, (Ci — C 4 )Haloalkoxy oder einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann, und mit 
Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert bedeuten kann, 
R 9 und R 10 gegebenenfalls zusammen einen gesattigten oder teilweise ungesattigten Carbocyclus oder Hetero- 
cyclus mit den Heteroatomen O, N, S, Si oder P mit 4 bis 1 0 Ringgliedern und 
n = eine Zahl von 0 bis 8 bedeuten, sowie deren Saureadditionssalze. 
In Formel I bedeutet 

R l , R 2 , R 3 bevorzugt unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Hydroxy, Amino, Nitro, Cyano, Thiocyano, 
(C,-C 4 )Alkyl, Cyano-(C,-C)alkyl f (C, -Gi)Alkoxy, (C,-C 4 )Alkylamino, (C, -C 4 )Dialkylamino, Halo- 
(C, -C 4 )alkyl, Hydroxy.(C, -C 4 )alkyl, (C, -QAlkoxy-fC, -C 4 )alkyl, Halo-(C, -C 4 )alkoxy-(C, -G»)alkyl, 
(C,-C 4 )Alkylthio, Halo-(C,-CU)a1kylthio, (C 2 -C6)Alkenyl, (C 2 -Q)Alkinyl, (C, -CUjAlkylamino^C, -C^al- 
kyl, (C, -C 4 )Dialkylamino-(Ci -C 4 )alkyl, (C 3 -C9)Cycloalkylamino-(Ci -C)alkyl, (Q-OCycloalkyl, 
(C 3 — C9)Heterocycloalkyl-(Ci — C^alkyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach durch (Q -C^AIky! substi- 
tuiert sein konnen, (Ci — C 4 )Alkoxycarbonyl-(Ci -C 4 )alkyl, (Ci — C 4 )Alkylaminocarbonyl-(Ci — C 4 )alkyl, 
(Ci — C 4 )Alkylcarbonyl, (Ci — C 4 )Alkoxycarbonyl, Aminocarbonyl, (Ci — C 4 )Alkylaminocarbonyl, gegebenenfalls 
substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls substituiertes Phenyl-(Ci— C 4 )alkyl, 
gegebenenfalls substituiertes Phenoxy-(Ci — C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenylketo-(Ci — C^alkyl, 
wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, 
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(C,-C 4 )Alkyl, (C.-OAIkoxy, (G-C 4 )Alkylthio, (G-C 4 )Haloalky], (G-OHaloalkoxy oder einfach durch 
Nitro oder Cyano substituiert sein kann. 

R 1 , R 2 und/oder R 3 kdnnen zusammen einen gesattigten, teilweise ungesattigten oder aromatischen Carbocy- 
clus oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N oder S mit 4 bis 1 0 Ringgliedern bilden. 
5 R 1 . R 2 . R 3 sind Insbesondere unabhangig voneinander Wasserstoff, Chlor, Brom, Nitro oder (C, -COAIkoxy 
besonders bevorzugt Wasserstoff, Chlor, Brom oder OCH 3 . 

R 4 bedeutet bevorzugt Wasserstoff, Halogen. (C-G,) A Ikyl, Hydroxy^C,- Chalky I, Dihydroxy-(C, -C 4 )alkyl, 
(C, -C 4 Alkylthio, Perhalo-(C, -C)alkyithio, (C 2 -C 6 )Alkenyl < (C 2 -C6)Alkinyl, (C, -C 4 )Alkylamino- 
(Ci-C4)alkyl, (Ct-ajDialkylamino^Q-C^alkyl, (C3-C9)CycloalkylaminoKC-C 4 )alkyl, (C 3 -Q)Cycloal- 

to kyl, (C 3 -C*)Cycloalkyl-(C, -C^alkyl (Cs-QJHeterocycloalkyKC, -G,)alkyl, wobei die cyclischen Reste bis 
zu dreifach durch (G-C 4 )Alkyl substituiert sein kdnnen, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls 
substituierter 5- oder 6gliedriger Heteroaromat, beispielsweise Pyrimidin, Pyridin oder Thiophen, gegebenen- 
falls substituiertes Phenylcarbonyl, wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, daB der Phenylring 
(Heteroaromat) bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (C, -C 4 )Alkyl, (Q -C 4 )Alkoxy, (C,-C 4 )Alkylthio, 

15 (Ci -C 4 )Haloalkyi,(Ci -C^Haloalkoxy oder einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann. 

R 4 ist insbesondere Wasserstoff, Jod, Brom, Dialkylamino-(C, -C 4 )alkyl, Phenyl-(C, -C 4 )alkyln(C,-C 4 )alkyla- 
mino-tC-QJalkyl, im Phenylteil (Heteroaromat) durch Halogen, (C,-C 4 )Alkyl,(C,-C 4 )Alkoxy oder Perhalo- 
(G -C 4 )alkyl gegebenenfalls substituiertes Phenyl oder Pyridinyl, besonders bevorzugt Wasserstoff, 
R 5 bedeutet bevorzugt Halogen, (Q-GOAIkyl, (C,-C9)Alkoxy, Hydroxy-(C, -QJalkyl, Dihydroxy- 

20 (C,-C 4 )alkyl, Cyano-(C, -C 4 )alkyl. Halo-(C, -Chalky], (C,-C 4 )AIkoxy-(C,-C 4 )alkyl. HalofG-GOalkoxy- 
(Ci-C 4 )alkyl, (C, -QJAlkylthio, Halo-(G -C 4 )alkylthio, HaMC-QJalkylthio-tC-C^alkyl, (C 2 -C 6 )Alke- 
nyl. (C 2 -C<i)Alkinyl, (C, -C 4 )Alkylamino, (Ci -C 4 )Dialkylamino. (C 3 -Q>)Cycloalkylamino, (G-GOAIkylami- 
no-(C, -C 4 )alkyl, (Ci ^JDialkylamino^G -QJalkyl, (C 3 -C9)Cycloa!kylamino-(C, -C 4 )alkyl, (C 3 -Q)Cyclo« 
alkyl, (Cj-QOCycloalkyKQ -C^alkyl, (C 3 -C9)Heterocycloalkyl-(C, -C 4 )alkyl, wobei die cyclischen Reste bis 

25 zu dreifach durch (d -C^AIkyl substituiert sein konnen, (C, -C 4 )Alkylcarbonyl, (Ci -GOAIkoxycarbonyl, ge- 
gebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls substituiertes Phenyl- 
(G-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy-(Ci-Ci)alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl- 
(Ci -C 4 )alkoxy t wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, daB der Phenylteil bis zu dreifach durch 
Halogen, Ester, (Ci -C^Alkyl, (Ci -C^AIkoxy, (Ci -C 4 )Alkylthio, (C, -C 4 )Haloalkyl, (C, -C 4 )Haloalkoxy oder 

30 einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann und 

R 5 ist insbesondere Halogen, (C, -C 4 )Alkyl, (C-C^AIkoxy, PhenyHC-C 4 )alkoxy, (Q -C 4 )AlkinyIoxy, 
(Cj -QJAlkylmercapto oder (Ci -C 4 )Alkylsulfonyl, besonders bevorzugt CI. Br, OCH 3 oder OC 2 H 5 . 
R 6 bedeutet bevorzugt Wasserstoff, Halogen, (Ci-C 4 )Alkyl, Hydroxy-(G-C 4 )alkyl, PerhaIo-(Ci -Q)alkyl, 
(C, -C 4 )Alkoxy-(C, -C 4 )alkyl, Halo-(C, -COalkoxy-fG -C 4 )alkyl, (C, -C 4 )AlkyIthio. (C, -C 4 )Alkylthio- 

35 (Ci -C 4 )alkyl, (C 2 -C 6 )Alkenyl, (C 2 -C6)AIkinyl, (Ci -C 4 )A!kylamino, (C, -C 4 )Dialkylamino, (Q-QOCycloal- 
kylamino, (Ct-C^Alkylamino-fCi -C 4 )alkyl, (Ci -C^Dialkylamino-fCi-GiJalkyl, (C 3 -Q)Cyc]oalkylamino- 
(Ci-C 4 )alkyl, (C 3 -Cg)Cycloalkyl, (G-G^ycloalkyHC, -QJalkyl, (C 3 -C 9 )Heterocycloalkyl-(Ci-C 4 )alkyl, 
wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach durch (G-C 4 )Alkyl substituiert sein kdnnen, (Ci -C 4 )Alkylcarbonyl, 
(Ci— C^Alkoxycarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebe- 

4 o nenfalls substituiertes Phenyl-(G — GJalkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy-(Ci — C 4 )alkyl, Phenoxyphe- 
nyl-(Ci— GJalkyl, wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, daB der Phenylteil bis zu dreifach 
durch Halogen. Ester, (C,-C 4 )Alkyl, (G-QAIkoxy, (Ci -G)Alkylthio, (C, -QJHaloalkyl, (G-GOHaloal- 
koxy oder einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann. 

R 6 ist insbesondere Wasserstoff, (C, -COAlkyt, (C,-C 4 )Alkoxy-(Ci-C 4 )alkyl oder (C, -C 4 )Alkoxycarbonyl, 
4 5 besonders bevorzugt Wasserstoff oder — O— CH 2 — CH 2 , 

R s und R 6 kdnnen zusammen einen gesattigten, teilweise ungesattigten oder aromatischen Carbocyclus oder 
Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N oder S, insbesondere mit 4 bis 10, insbesondere 5 oder 6 Ringgliedern 
bilden. 

Bevorzugt stehen X fur O. NH, N-(Q - Ci)Alkyl, S, C = O, C = S oder CR 7 R 8 , insbesondere fur C = O, O oder NH 
50 und 

R 7 , R 8 sind bevorzugt unabhangig voneinander fur Wasserstoff, Hydroxy, (Ci -COAIkyl oder (G -C^AIkoxy, 
Y ist vorzugsweise O, NH, N-(Q -C 4 )Alkyl oder CR 9 R t0 , insbesondere O oder NH, wenn X=C«0,C-S oder 
CR 7 R 8 , oder Y= CR 9 R'° oder entfallt, insbesondere entfallt Y, wenn X =0, S, NH oder N-(C, -GOAlkyl ist, 
R 9 , R 10 sind unabhangig voneinander Wasserstoff, (G -COAIkyl oder durch Halogen, (G-C 4 )Alkyl oder 

55 (Ci — GjAlkoxy gegebenenfalls substituiertes Phenyl, 

R 9 und R 10 konnen zusammen einen gesattigten oder teilweise ungesattigten Carbocyclus oder Heterocyclus 

mit den Heteroatomen, O, N oder S mit 4 bis 1 0, insbesondere 5 oder 6 Ringgliedern bilden, 

n ist vorzugsweise eine Zahl von 0 bis 4, insbesondere eine Zahl von 0 bis 2. 

Halo bedeutet in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert. 

60 Zur Herstellung der Saureadditionssalze der Verbindungen der Formel I kommen folgende Sauren in Frage: 
Halogenwasserstoffsauren wie Chlorwasserstoffsaure oder Bromwasserstoffsaure, Phosphorsaure, Salpetersau- 
re, Schwefelsaure, mono- oder bifunktionelle Carbonsauren und Hydroxycarbon sauren wie Essigsaure, Malein- 
saure, Bernsteinsaure, Fumarsaure, Weinsaure, Citronensaure, Salicylsaure, Sorbinsaure oder Milchsaure, sowie 
Sulfonsauren wie p-Toluolsulfonsaure oder 1,5-Naphthalindisulfonsaure. Die Saureadditionsverbindungen der 

65 Formel I konnen in einfacher Weise nach den ublichen Salzbildungsmethoden, z. B. durch Ldsen einer Verbin- 
dung der Formel II in einem geeigneten organischen Ldsungsmittel und Hinzufiigen der Saure erhalten werden 
und in bekannter Weise, z. B. durch Abfiltrieren, isoliert und gegebenenfalls durch Waschen mit einem inerten 
organischen Ldsungsmittel gereinigt werden. 
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Die Pyrimidineder Formel I konnen nach verschiedenen mehrstufigen Verfahren hergestellt werden. 
Man erhalt die Verbindungen der Formel I, worin Y=0, NH oder N-(Ci -GOAlkyl und X = C-0, C = S oder 
CR 7 R 8 bedeuten, indem man Verbindungen der Formel II 




(10 



10 



15 



worm 

Hal =Chlor oder Brom bedeutet, 
mit Verbindungen der Formel III 

HY-CH 2 -C«C-R 4 (III) 



20 



oder, falls in der Formel I Y»CR 9 R 10 oder entfallt und X-O, S, NH oder N-{Ci-C 4 )Alkyl bedeutet, in denen 
man Verbindungen der Formel IV 25 




Hal 



(IV) 



30 



35 



worm 

Hal » Chlor oder Brom bedeutet, 
mit Verbindungen der Formel V 

I 



HX — C — (CHj) n — C = C — R 4 (V) 
R 9 



40 



45 



umsetzt, sowie gegebenenfalls, wenn R 4 =» H bedeutet, den Wasserstof f gegen Halogen austauscht. 

Die Pyrimidine der Formel I konnen nach verschiedenen mehrstufigen Verfahren hergestellt werden. 

Durch Kondensation geeigneter 3-ICetocarbonsaureester mit Benzamidinen, wobei sie in reiner Form oder in 
situ, aus ihren Salzen freigesetzt, eingesetzt werden kdnnen, ohne Ldsungsmittel oder in einem geeigneten 
aprotischen oder protischen Ldsungsmittel z. B. Wasser oder niedere Alkohole, bei Temperaturen von 0°C bis 
160°C, bevorzugt bei Temperaturen zwischen Raumtemperatur und der Siedetemperatur des Losungsmittels, in 
Gegenwart einer geeigneten Base, wie Alkalicarbonate, Na 2 CC>3 oder K2CO3, oder Alkalialkoholate, z. B. 
NaOMe oder NaOEt, zu entsprechenden 4-Pyrimidinonen. 



R 6 I O CHj 





50 



55 



60 



65 
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Die Verfahren sind in der Literatur (vergL Comprehensive Heterocyclic Chemistry, A. R. Katritzky, C W. 
Rees, Pergamon Press, Oxford, New York, 1984, Vol. 3, S. 1 13) bekannt, die Edukte sind kauflich oder konnen 
nach literaturbekannten Verfahren hergestelh werden. 
4-Pyrimidinone mit R 6 = Wasserstof f konnen in Anlehnung an entsprechende Literaturvorschriften (Beilstein, 

5 374. Erganzungswerk, Band 25, S. 279) 2stufig in einem Eintopf verfahren hergestellt werden. Zunachst werden in 
einem inerten Losungsmittel, wie Toluol, THF, Dioxan oder Diethylether, entsprechende Carbonsaurederivate 
mit einer geeigneten Base, im allgemeinen mit einem Alkalihydrid, vorzugsweise NaH, oder Alkalialkoholat, 
vorzugsweise NaOMe, anionisiert, dann mit einem Ameisenester formyliert. Die anschlieBende Kondensation 
kann mit Benzamidinen erfolgen, wobei diese in reiner Form oder in situ, mittels Basen, z. B. mit Alkoholaten wie 

io NaOMe, aus ihren Salzen freigesetzt, eingesetzt werden. AIs besonders geeignet fur die Kondensation haben 
sich protische Losungsmittel, insbesondere niedere Alkohole, erwiesen. 




25 Bei geniigendem OberschuB an Ameisenester erhalt man das 6-H-Derivat bei guter Selektivitat. 

Die Edukte, bei denen R 5 und R € = Wasserstoff bedeuten, kdnnen in Anlehnung an die oben genannten 
Methoden durch Umsetzung von Natriumformylessigsaureestern (Beilstein, Hauptwerk, Band 3, S. 627) mit 
Benzamidinen hergestellt werden, wobei diese in reiner Form oder in situ, mittels Basen, z. B. mit Alkoholaten 
wie NaOMe, aus ihren Salzen freigesetzt, eingesetzt werden. Die Reaktion kann in protischen Ldsungsmitteln, 

30 wie Wasser oder Alkoholen, bei Raumtemperatur, erhdhten Temperaturen oder auch bei der Siedetemperatur 
des Losungsmittels erfolgen, wobei gegebenenfalls eine Hilfsbase wie Alkalicarbonate oder Alkalialkoholate 
eingesetzt werden konnen. 

Na* 

35 

o- o 

I II 

HC C 

V \ /\ 

40 O CH 3 




45 Die Modifizierung bekannter Pyrimidinone, insbesondere zur Herstellung von Verbindungen der Formel I mit 
R 5 = Halogen, erfolgt durch Umsetzung der entsprechenden 4- Pyrimidinone mit elementaren Halogenen, 
beispielsweise Chlor oder Brom, in einem aprotischen oder protischen Losungsmittel wie Essigsaure (vergl. 
Comprehensive Heterocyclic Chemistry, A. R. Katritzky, C W. Rees, Pergamon Press, Oxford, New York, 1984, 
Vol. 3, S. 70). 




Hal 



Die so erhaltenen 4-Pyrimidinone konnen mit uberschussigem POCl^POBrJ ohne Losungsmittel, in einem 
gegen POCUfPOBo) inertem Losungsmittel oder in einem basischen Losungsmittel wie DMF ohne oder mit 
65 einem Saurefanger wie N.N-Dimethylanilin in 0,001 bis 2 Molaquivalenten, im allgemeinen 0,02 Aquivalenten. 
bei Temperaturen von 50°C bis U0°C, bevorzugt bei der Siedetemperatur des POCI 3 (POBr 3 ), in die entspre- 
chenden 4-Halogenpyrimidine der Formel (IV) iiberfuhrt werden (vergl. Comprehensive Heterocyclic Chemi- 
stry, A. R. Katritzky, C. W. Rees, Pergamon Press. Oxford, New York, 1984, Vol. 3, S. 89). 
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In Abhangigkeit von der Reaktivitat der Derivate kann man bei den 4-Halogenpyrimidinen in einem inerten 
L6sungsmittel beispielsweise Toluol oder THF bei einer Temperatur von 0°C bis 150°C, vorzugsweise von 25° C 
bis 50°C, das Halogenatom gegen Atkolate der entsprechenden Alkinole (Formel V), hergestellt aus detn 
entsprechenden Alkinol und einer Base, vorzugsweise NaH, austauschen (vergl. Comprehensive Heterocyclic 
Chemistry, A. R. Katritzky, C. W. Rees, Pergamon Press, Oxford, New York, 1984, Vol 3, S. 100). 

In analoger Weise kann man auch entsprechende Amine (Formel V) 

I 

HX — C — (CHj) ft — C = C — R 4 (V) 
R 9 



in geeigneten Ldsungsmitteln, wie DMF, Acetonitril oder DMSO, mit 4-Halogenpyrimidinen umsetzen, wobei 
hier die entstehende HCI (HBr) mit einer Base, z. B. Triethylamin, abgefangen werden sollte. 

Pyrimidine der Formel I, worin Y=0, NH oder N-(Ci-C4)Alkyl bedeutet, konnen durch Reaktion von 
Muccobrom(chIor)saure erhalten werden (vergl. Comprehensive Heterocyclic Chemistry, A. R. Katritzky, C. W. 
Rees, Pergamon Press, Oxford, New York, 1984, Vol. 3, S. 127). Obertragt man diese Reaktionsfolge auf 
Benzamidine oder deren Salze, so erhalt man Pyrimidinium-Salze (vergL Beilstein, Hauptwerk, Band 25, S. 141). 
In protischen Ldsungsmitteln kann man bei Temperaturen von 25° C bis zur Siedetemperatur des Losungsmit- 
tels, vorzugsweise von 40°C bis 60° C, unter Basenzusatz, vorzugsweise Alkalialkoholate, Pyrimidincarbonsaure- 
Salze als Kondensationsprodukte erhalten. 




Die nachfolgende Chlorierung der Carbonsaure mit Chlorierungsreagenzien, z. B. Thionylchlorid, ergibt die 
entsprechenden aktivierten Saure- Derivate. 



R 1 R 1 




Die Umsetzung der 4-Pyrimidincarbonsaurechloride mit entsprechenden Alkoholen, Alkoholaten oder Ami- 
nen, die jeweils bereits eine Dreifachbindung tragen, in protischen oder aprotischen Ldsungsmitteln, fuhrt unter 
Standardbedingungen zu entsprechenden Estern oder Amiden. 
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+ H Y — (C HJ n — C = C — R 4 
(HI) 



R $ CI 




(CH^ — C = C — R 4 
Y 



Entsprechend kdnnen Verbindungen der Formel II, in denen X eine andere Bedeutung als C = 0 hat heree- 
stellt werden. ' 6 

AIs Beispiel fur eine nachtragliche Modifizierung sei eine Obergangsmetall-katalysierte Aryiierung der Alki- 
nylfuriktion (vergl. M. Fieser, L F. Fieser, Reagents for Organic Synthesis, John Wiley and Sons, New York, 
Chichester 1977, Vol. 6, Seite 59 ff.) genannt So kann man beispielsweise in Mischungen aus inerten und 
basischen Losungsmitteln oder in basischen Losungsmitteln beispielsweise Triethylamin, Alkine mit halogenier- 
ten, z. B. jodierten) Aromaten oder Heteroaromaten zur Reaktion bringen, wobei bevorzugt modifizierte Pd- 
Katalysatoren verwendet werden. 




Y 

/ \ 

X (C H 3 ) n — C = C — H 



R 4 Hal 
(Pd/Cu) 




Y 

/ \ 

X (CH 2 ) n — C = C — R 4 



AIs weiteres Beispiel fur eine nachtragliche Modifizierung sei die Halogenierung der Alkinyl-Funktion ge- 
nannt. In Abwandlung literaturbekannter Methoden ("Alkine, Di- und Polyine, Allene, KumuIene7Methoden der 
organischen Chemie (Houben/Weyl), Thieme-Verlag, Stuttgart, 1977, Band 5,2a: S. 600 ff.) kann in einem 
geeigneten aprotischen Losungsmittel, wie THF oder Dioxan, mit Basen, z. B. n-Butyllithium, das terminale 
Proton des Ethinyl-Derivates abstrahiert und anschlieOend ein Halogen, beispielsweise Jod oder Brom, einge- 
fQhrt werden. 





CH 



Die erfindungsgemaBen Verbindungen der Formel I konnen zum Schutz verschiedener Kuhurpflanzen gegen 
pathogene Mikroorganismen, insbesondere Fungi, eingesetzt werden, wobei sie sich durch eine besonders hohe 
Kulturpflanzenvertraglichkeit auszeichnen. Sie besitzen vorteilhafte praventive und systemische Eigenschaften, 
bereits in das pflanzliche Gewebe eingedrungene pilzliche Krankheitserreger lassen sich auch erfolgreich 
kurativ bekampfen. Durch Bespruhen, Bestauben oder andere Applikationen mit Wirkstoffen der Formel I 
konnen Pflanzen und bestehende oder zuwachsende Pflanzenteile vor auftretenden Schadlingen geschiitzt 
werden. Sie eignen sich auch als Beizmittel zur Behandlung von Saatgut und Stecklingen zum Schutz vor 
Pilzinfektionen sowie im Erdboden auftretende pathogene Pilze. Das Wirkungsspektrum der beanspruchten 
Verbindungen erfaQt eine Vielzahl verschiedener winschaftlich bedeutender, phytopatogener Pilze, wie Alter- 
naria mali, Botrytis cinerea, Benzimidazol- und Dicarboximid- sensible und resistente Stamme, Scierotinia 
sclerotinorum sowie weitere Grauschimmelarten, Cercospora beticola, Ceratobasidium cerealis, Erysiphe gra- 
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minis, Erysiphe graminis hordei, Erysiphe chichoracearum sowie andere Echte Mehltauarten, Fusarium culmo- 
rum und andere Fusariumarten, Moniliniaarten, Leptosphaeria nodorum sowie andere Septoriaarten und Blatt- 
fleckenverursachende Arten. Pellicularia sasakii, Piricularia oryzae und andere Reispilzarten, Phytophthora 
infestans, Phytophtora capsici und verschiedene andere Kraut- und Knollenfaulepilze, Plasmopara viticola. 
Pseudopernospora cubensis und weitere Pernospora oder Falsche Mehltauarten, Pseudocercosporella herpotri- 5 
choides und verschiedene andere Augenflecken bzw. Halmbruch verursachende Pilzarten, Puccinia recondita 
und verschiedene andere Rostpilze, Pyrenophora teres und andere Drechslerarten, Ustilagoarten, Venturia 
maequalis und Schorfarten. wobei jedoch die Wirkung gegen Ascomyceten und Deuteromyceten und insbeson- 
ders gegen BCM-resistente Pseudocercosporella herpotrichoides-Stamme hervorzuheben ist 

Die erfindungsgemafien Verbindungen eignen sich daneben auch fur den Einsatz in technischen Bereichen, 10 
beispielsweise als Holzschutzmittel, als Konservierungsmittel in Anstrichfarben, in Kuhlschmiermittel fur die 
Metallbearbeitung oder als Konservierungsmittel in Bohr- und Schneidolen. 

Gegenstand der Erfindung sind auch Mittel, die die Verbindungen der Formel I neben geeigneten Formulie- 
rungshilfsmitteln enthalten. Die erfindungsgemaBen Mittel enthalten die Wirkstoffe der Formel I im allgemeinen 
zu 1 bis95Gew.-%. 

Sie konnen auf verschiedene Art formuliert werden, je nachdem wie es durch die biblogischen und chemisch- 
physikalischen Parameter vorgegeben ist. Als Formulierungsmoglichkeiten kommen daher in Frage: Spritzpul- 
ver (WP), emulgierbare Konzentrate (EC), waBrige Dispersionen auf Ol- oder Wasserbasis (SC), Suspoemulsio- 
nen (SC), Staubemittel (DP), Beizmittel, Granulate in Form von wasserdispergierbaren Granulaten (WG), 
ULV-Formulierungen, Mikrokapseln, Wachse oder Koder. ^ 

Diese einzelnen Formulierungstypen sind im Prinzip bekannt und werden beispielsweise beschrieben in: 
Winnacker-Kiichler, "Chemische Technologies Band 7, C Hauser Verlag Mtlnchen, 4. Aufi. 1986; van Falken- 
berg, "Pesticides Formulations", Marcel Dekker N. Y„ 2nd Ed. 1972-73; K. Martens, "Spray Drying Handbook", 
3rd Ed 1 979, G. Goodwin Ltd. London. 

Die notwendigen Formulierungshilfsmittel wie Inertmaterialien, Tenside, Ldsungsmittel und weitere Zusatz- 25 
stoffe sind ebenfalls bekannt und werden beispielsweise beschrieben in: 

Watkins, "Handbook of Insecticide Dust Diluents and Carrier", 2nd Ed„ Darland Books. Caldwell N. J.; H. v. 
Olphen, "Introduction to Clay Colloid Chemistry, 2nd Ed„ J. Wiley & Sons, N. Y.; Marschen, "Solvents Guide" 2nd 
Ed., Interscience, N. Y. 1950; Mc Cutcheon's, "Detergents and Emulsifiers Annual", MC Publ. Corp., Ridgewood, 
N. J.; Sisley and Wood, "Encyclopedia of Surface Active Agents", Chem. Publ. Co. Inc., N. Y. 1964; Schonfeidt, 30 
"Grenzflachenaktive Athylenoxidaddukte", Wiss. VerlagsgeselU Stuttgart 1976; Winnacker-KQchler, "Chemische 
Technologie", Band 7, C Hauser Verlag, Munchen, 4. Auf 1. 1986. 

Auf dieser Basis dieser Formulierungen lassen sich auch Kombinationen mit anderen pestizid wirksamen 
Stoffen, Dungemitteln und/oder Wachstumsregulatoren herstellen, z. B. in Form einer Fertigformulierung oder 
alsTankmix. 35 

Spritzpulver sind in Wasser gleichmaBig dispergierbare Praparate, die neben dem Wirkstoff auBer einem 
Verdunnungs- oder Inertstoff noch Netzmittel, z. B. polyoxethylierte Alkylphenole, polyoxethylierte Fettalkoho- 
le, Alkyl- oder Alkylphenol-sulfonate und Dispergiermittel, z. B. ligninsulfonsaures Natrium, 2,2'-dinaphthyl-me- 
than-6,6'-disulfonsaures Natrium, dibutylnaphthalin-sulfonsaures Natrium oder auch oleylmethyltaurinsaures 
Natrium enthalten. Emulgierbare Konzentrate werden durch Auflosen des Wirkstoffes in einem organischen 40 
Losungsmittel, z. B. Butanol, Cyclohexanon, Dimethylformamid, Xylol oder auch hohersiedenden Aromaten 
oder Kohlenwasserstoffen unter Zusatz von einem oder mehreren Emulgatoren hergestellt. 

Als Emulgatoren kdnnen beispielsweise verwendet werden: Alkylarylsulfonsaure Calcium-Salze wie Ca-dode- 
cylbenzolsulfonat oder nichtionogene Emulgatoren wie Fettsaurepolyglykolester, Alkylarylpolyglykolether, 
Fettalkoholpolyglykolether, Propylenoxid-Ethylenoxid-Sorbitanfettsaureester, Polyoxethylensorbitan-Fett- 45 
saureester oder Polyoxethylensorbitester. 

Staubemittel erhalt man durch Vermahlen des Wirkstoffes mit fein verteilten festen Stoffen, z. B. Talkum, 
naturlichen Tonen wie Kaolin, Bentonit, Poryphillit oder Diatomeenerde. Granulate k6nnen entweder durch 
Verdusen des Wirkstoffes auf adsorptionsfahiges, granuliertes Inertmaterial hergestellt werden oder durch 
Aufbringen von Wirkstoffkonzentraten mittels Klebemitteln, z. B. Polyvinylalkohol, polyacrylsaurem Natrium 50 
oder auch Mineralolen, auf die Oberflache von Tragerstoffen wie Sand, Kaolinite oder von granuliertem 
Inertmaterial. Auch kdnnen geeignete Wirkstoffe in der fur die Herstellung von Dungemittelgranutaten Oblichen 
Weise — gegebenenfalls in Mischung mit Dungemitteln — granuliert werden. 

In Spritzpulvern betragt die Wirkstoffkonzentration 10 bis 90 Gew.-%, der Rest zu 100 Gew.-% besteht aus 
Oblichen Formulierungsbestandteilen. Bei emulgierbaren Konzentraten kann die Wirkstoffkonzentration 5 bis 55 
80 Gew.-% betragen. Staubf6rmige Formulierungen enthalten meistens 5 bis 20 Gew.-°/o. Bei Granulaten hangt 
der Wirkstoffgehalt zum Teil davon ab, ob die wirksame Verbindung flussig oder fest vorliegt und welche 
Verbindung flussig oder fest vorliegt und welche Granulierhilfsmittel, Fullstoffe usw. verwendet werden. 

Daneben enthalten die genannten Wirkstofformulierungen gegebenenfalls die jeweils Oblichen Haft-, Netz-, 
Dispergier-, Emulgier-, Penetrations-, Losungsmittel, Full- oder Tragerstoffe. 60 

Zur Anwendung werden die in handelsublicher Form vorliegenden Konzentrate gegebenenfalls in Oblicher 
Weise verdunnt, z. B. bei Spritzpulvern, emulgierbaren Konzentraten, Dispersionen und teilweise auch bei 
Mikrogranulaten mittels Wasser. 

Staubfdrmige und granulierte Zubereitungen sowie verspruhbare Losungen werden vor der Anwendung 
Oblicherweise nicht mehr mit weiteren inerten Stoffen verdOnnt. 65 

Mit den auBeren Bedingungen wie Temperatur, Feuchtigkeit u. a. variiert die erforderliche Aufwandmenge. 
Sie kann innerhalb weiter Grenzen schwanken, z. B. von 0,005 bis 10,0 kg/ha, vorzugsweise liegt sie im Bereich 
von 0,01 bis 5 kg/ha. 
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Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe kdnnen in ihren handelsiiblichen Formulierungen entweder allein oder in 
Kombination mit weiteren, literaturbekannten Fungiziden angewendet werden. 

A!s literaturbekannte Fungizide, die erfindungsgemaB mit den Verbindungen der Formel I kombiniert werden 
kdnnen, sind beispielsweise folgende Produkte zu nennen: 

Imazalil. Prochloraz, Fenapanil, SSF 105, Triflumizol, PP 969, Flutriafot BAY-MEB 6401, Propiconazol, Etacona- 
zol, Diclobutrazol,Tebuconazole, Bitertanol,Triadimefon,Triadimenol, Fluotrimazol,Tridemorph, Dodemorph. 
Fenpropimorph, Falimorph, Dimethomorph, S-32165, Chlobenzthiazone, Parinol, Buthiobat, Fenpropidin, Trifo- 
rine, Fenarimol, Nuarimol, Triarimol, Ethirimol, Dimethirimol, Bupirimate, Rabenzazole, Tricyclazole, Fluoben- 
zimine, Pyroxyfur, NK-483, PP-389, Pyroquilon, Hymexazole, Fenitropan, UHF-8227, Cymoxanil, Dichlofunanid, 
Captafol, Captan, Folpet, Tolyfluanid, Chlorothalonil, EtridiazoUprodione, Procymidon, Vinclozol, Metomeclan, 
Myclozolin, Dichlozolinate, Fluorimide, Drazoxolan, Chinomethionate, Nitrothalisopropyl, Dithianon, Dinocap, 
Binapacrvl, Fentinacetate, Fentinhydroxide, Carboxin,Oxycarboxin, Pyracarolid, Methfuroxam, Fenfura, Furme- 
cyclos, Benodanil, Mebenil, Mepronil, Flutolanil, Fuberidazole, Thiabendazole, Carbendazim, Benomyl, Thiofan- 
te, Thiofanatemethyl, CGD-95340 F, IKF-1216, Mancozeb, Zineb, Nabam, Thiram, Probineb, Prothiocarb, Pro- 
pamocarb. Dodine, Guazatine, Dicloran, Quintozene, Chloroneb, Tecnazene, Biphenyl, Aniiazine, 2-Phenylphe- 
nol, Kupferverbindungen wie Cu-oxychlorid, Oxine-Cu, Cu-oxide, Schwefel, Fosethylaluminium, Natrium-dode- 
cylbenzolsulfonat, Natrium-dodecylsulfat, Natrium-CU/ClS-alkohoIethersulfona^Natriumcetostearylphospha- 
tester, Dioctyl-natriumsulfosuccinat, Natrium-isopropylnaphthalinsuifonat, Natrium-methylenbisnaphthalinsul- 
fonat, Cetyl-trimethyl-ammoniumchlorid. 

Salze von langkettigen primaren. sekundaren oder tertiaren Aminen, Alkyl-propylenamine, Lauryl-pyridinium- 
bromid, ethoxilierte quaternierte Fettamine, Alkyl-dimethyl-benzylammoniumchlorid und l-Hydroxyethyl-2-al- 
kyl-imidazolin. 

Die oben genannten Kombinationspartner stellen bekannte Wirkstoffe dar, die zum groBen Teil in CH. R. 
Worthing, U.S.B. Walker, The Pesticide Manual, 7. Auflage(1983), British Crop Protection Council, beschrieben 
sind. 

Daruber hinaus konnen die erfindungsgemaBen Wirkstoffe, insbesondere die der aufgefuhrten Beispiele, in 
ihren handelsiiblichen Formulierungen sowie in den aus diesen Formulierungen bereiteten Anwendungsformen 
in Mischung mit anderen Wirkstoffen, wie Insektiziden, Lockstoffen, Sterilantien, Akariziden, Nematiziden, 
Fungiziden, wachstumsregulierenden Stoffen oder Herbiziden voriiegen. Zu den Insektiziden zahlen beispiels- 
weise Phosphorsaureester, Carbamate, Carbonsaureester, Formamidine, Zinnverbindungen, durch Mikroorga- 
nismen hergestellte Stoffe u. a. Bevorzugte Mischungspartner sind: 

1 . aus der Gruppe der Phosphorsaureester 

Azinphos-ethyl, Azinphosmethyl, l-(4-Chlorphenyl)-4-(0-ethyl, S-propyl)phosphoryloxypyrazol (TIA-230), 
Chlorpyrifos, Coumaphos, Demeton, Demeton-S-methyl, Diazinon, Dichlorvos, Dimethoat, Ethoprophos, 
Etrimfos, Fenitrothion, Fenthion, Heptenophos, Parathion, Parathionmethyl, Phosalon, Pirlimiphos-ethyl, 
Pirimiphos-methyl, Profenofos, Prothiofos, Sulprofos, Triazophos, Trichlorphon. 

2. aus der Gruppe der Carbamate 

Aldicarb, Bendiocarb, BPMC (2-(l-Methylpropyl)phenylmethylcarbamat), Butocarboxim, Butoxicarboxim, 
Carbaryl, Carbofuran, Carbosulfan, Cloethocarb, Isoprocarb, Methomyl, Oxamyl, Primicarb, Promecarb, 
Propoxur, Thiodicarb. 

3. aus der Gruppe der Carbonsaureester 

Allethrin, Alphamethrin, Bioallethrin, Bioresmethrin, Cycloprothrin, Cyfluthrin, Cyhalothrin, Cypermethrin, 
Deltamethrin, 2^-DimethyI-3-2-chlor-2-trifluormethylvinyl)-cyclopropancarbonsaure-(alpha-cyano-3-phe- 
nyl-2-methyl-benzyl)ester (FMC 54800), Fenpropathrin, Fenfluthrin, Fenvalerat, Flucythrinate, Flumethrin, 
Fluvalinate, Permethrin, Resmethrin, Tralomethrin. 

4. aus der Gruppe der Formamidine 
Amitraz, Chlordimeform. 

5. aus der Gruppe der Zinnverbindungen 
Azocyclotin, Cyhexatin, Fenbutatinoxid 

6. Sonstige 

Abamektin, Bacillus thuringiensis, Bensultap, Binapacyl, Bromopropylate, Buprofecin Camphechlor, Cartap, 
Chlorbenzialate, Chlorfluazuron, 2-(4-Chlorphenyl)-4,5-diphenylthiophen (UBI-T 930), Chlofentezine, Cy- 
clopropancarbonsaure(2-naphthylmethyl)-ester (Ro 12-0470), Cyromacin, DDT, Dicofol, N-(3,5-Dichlor-- 
4-(U ^,2-tetrafIuoroethoxy)phenylamino)carbonyl)-2,6-difluor-benzamide (XRD 473), Diflubenzuron, 
N-(23-Dihydro-3-methyl-l^-thiazol-2-ylidene)2.4-xylidene, Dinobuton, Dinocap, Endosulfan, Fenoxycarb, 
Fenthiocarb, Flubenzimine, Flufenoxuron, Gamma-HCGH, Hexythiazox, Hydramethylnon (AC 217 300) 
Ivermectin, 2-Nitro-methyI-4,5-dihydro-6H-thiazin (SD 52618), 2-Nitromethyl-3,4-dihydrothiazol (SD 
35651), 2-Nitromethylene-13-thiazinan-3yl-carbamaIdehyde (WL 108 477), Propargite, Teflubenzuron, Te- 
tradifon, TetrasuI,Thicyclam, Triflumaron, Kernpolyeder- und Granuloseviren. 

Der Wirkstoffgehalt der aus den handelsiiblichen Formulierungen bereiteten Anwendungsformen kann in 
weiten Bereichen variieren, die Wirkstoffkonzentration der Anwendungsformen kann von 0,0001 bis zu 100 
Gew.-o/o Wirkstoff, vorzugsweise von 0,001 bis 1 Gew.-%, liegen. Die Anwendung geschieht in einer den 
Anwendungsformen angepaBten ublichen Weisen. 

Nachfolgende Beispiele dienen zur Erlauterung der Erfindung. 
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A. Formulierungsbeispiele 

a) Ein Staubemittel wird erhalten, indem man 10 Gew.-Teile und 90 Gew.-Teile Talkum ais Inertstoff mischt 
und in emer Schlagmuhle zerkleinert, 

b) Ein in Wasser leicht dispergierbares, benetzbares Pulver wird erhalten. indem man 25 Gew.-Teile 
Wirkstoff, 65 Gew.-Teile kaolinhaltigen Quarz als Inertstoff, 10 Gew.-Teile ligninsuifonsaures Kalium und 1 
Gew.-Teil oleoylmethyltaurinsaures Natrium als Netz- und Dispergiermittel mischt und in einer Stiftmuhle 
mahlt 

c) Ein in Wasser leicht dispergierbares Dispersionskonzentrat stellt man her, indem man 40 Gew.-Teile 
Wirkstoff mit 7 Gew.-Teilen eines Sulfobernsteinsaurehalbesters, 2 Gew.-Teilen eines Ligninsulfonsaure- 
Natnumsalzes und 51 Gew.-Teilen Wasser mischt und in einer Reibkugelmuhle auf eine Feinheit von unter 
5 Mikro vermahlt. 

d) Ein emulgierbares Konzentrat laBt sich herstelien aus 15 Gew.-Teilen Wirkstoff, 75 Gew.-Teilen Cycloh- 
exanon als Losungsmittel und 10 Gew.-Teilen oxethyliertem Nonylphenol (10 AeO) als Emulgator. 

e) Ein Granulat laBt sich herstelien aus 2 bis 15 Gew.-Teilen Wirkstoff und einem inerten Granulattragerma- 
tenal wie Attapulgit, Bimsgranulat und/oder Quarzsand. ZweckmaBigerweise verwendet man eine Suspen- 
sion des Spritzpulvers aus Beispiel b) mit einem Feststof fanteil von 30% und spritzt diese auf die Oberf lache 
etnes Attapulgitgranulats, trocknet und vermischt innig. Dabei betragt der Gewichtsanteil des Spritzpulvers 
ca. 5% und der des inerten Tragermaterials ca. 95% des fertigen Granulats. 



Verbindung Nr. LI 
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B. Chemische Beispiele 
Beispiel 1 

5-Methoxy-2-phenyl-4-(3-propinyloxy)-pyrimidin 2 5 



30 



35 



40 



Zu 33 g NaH (80% in Mineralol) in 500 ml abs. THF tropfte man 15% einer Mischung aus 1 18 g Ameisensau- 
reethylester und 104g Methoxyessigsauremethylester und erwarmte das Reaktionsgemisch gelinde bis eine 
Wasserstoffentwicklung festzustellen war. Den restlichen Anteil der obigen Mischung tropfte man anschlieBend 
so zu, daB die Reaktionstemperatur bei 35-40°C lag und eine mittlere Wasserstoffentwicklung beobachtet 
wurde. Hierbei bildete sich ein schwer riihrbares Reaktionsgemisch. Das Gemisch wurde 16 Stunden stehenge- 45 
lassen. AnschlieBend gab man 500 mi Isopropanol, 51,3 g Natriummethanolat und 195,7 g Benzamidinhydrochlo- 
rid (80-85%, techn. Qualitat, ca. 15% Wasser enthaitend) hinzu und erhitzte dieses Reaktionsgemisch 120 
Minuten unter RuckfluB, wobei das THF teilweise abdestilliert wurde. AnschlieBend destillierte man die Lo- 
sungsmittel ab und nahm den Ruckstand in Wasser auf, sauerte mit Essigsaure an und erhielt nach dem 
Abfiltrieren 145 g(72%)5-Methoxy-2-phenyl-4-(lH)-pyrimidinon,Smp.:203-205 o G 50 

In 600 ml POCb und 10 ml N,N-Dimethylanilin erhitzte man 151 g 5-Methoxy-2-phenyl-4-(lH)-pyrimidinon 
unter ROckfluB. Nach vollstandiger Losung des Pyrimidinons (ca. 60 Minuten) destillierte man bei ca. 200 mm Hg 
das POCb ab, nahm in Methylenchlorid auf und hydrolysierte, wusch die organische Phase neutral, trocknete 
^ese^destHlierte das Losungsmittel ab und erhielt 155 g (95%) 4-Chlor-5-methoxy-2-phenylpyrimidin, Smp.: 

Zu 3,9 g NaH (80% in Mineralai) in 200 ml abs. THF tropfte man 7,3 g Propinylalkohol, riihrte eine Stunde und 
gab dann 22,1 g 4-ChIor-5-methoxy-2-phenylpyrimidin hinzu. Nach 16 Stunden hydrolysierte man, extrahierte 
mit Essigester oder Methylenchlorid, wusch die organische Phase, trocknete diese, destillierte das Losungsmittel 
ab und erhielt 23 g(96%)5-Methoxy-2-phenyl-4-propinyloxypyrimidin,Smp.: 1 13°C,Sdp.: 145°C/0,05 mbar. 

60 



65 



55 



11 



DE 40 29 654 Al 

Beispiel 2 

5-Methoxy-2-phenyI-4-(1-(4-tolyl)-3-propinyloxy)-pyrimidin 
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45 



Verbindung Nr. 1.43 




In 30 ml Triethylamin wurden 2,4 g 5-Methoxy-2-phenyl-4-propinyloxypyrimidin, 0,07 g Bis-(triphenylphos- 
phin)-palladiumdichlorid und 0,01 g Kupfer-(I)-jodid vorgelegt und 2,8 g 4-JodtoIuol zugetropft Nach 16 Stun- 
25 den wurde die Hauptmenge Triethylamin abdestilliert, der Ruckstand in Methylenchlorid aufgenommen und mit 
Wasser gewaschen, getrocknet und eingeengt. Nach Reinigung mittels Saulenchromatographie, mit Essigester 
und Heptan (1 : 1) als Laufmittel, erhielt man 1,9 g (58%) 5-Methoxy-2-phenyl-4-(l-(4-tolyl)-3-propinyloxy)-pyri- 
midin,Smp.: 103— 105°C 

30 Beispiel 3 

5-Methoxy-2-phenyl-4-(l-jodo-3-propinyloxy)-pyrimidin 



Verbindung Nr. 1.34 




Unter N 2 -Atmosphare legte man 4,8 g 5-Meth6xy-2-phenyl-4-propionyloxypyrimidin in 100 ml THF vor, 
50 kuhlte auf — 78° C ab, gab 14 ml 1,6 m n-Butyllithiumlosung in Hexan hinzu. Nach ca. 1 Stunde gab man 5,6 g Jod 
dazu, lieB das Gemisch auf Raumtemperatur erwarmen und hydrolysierte nach ca. 30 Minuten. Man nahm in 
Methylenchlorid auf, wusch mit Wasser, destillierte das Losungsmittel ab, und erhielt nach saulenchromatogra- 
phischer Reinigung, mit Essigester und Heptan (3 : 7) als Laufmittel, 6,0 g 5-Methoxy-2-phenyl-4-{l-jodo-3-pro- 
pinyloxy)-pyrimidin,Smp.: 148— 150°C 



55 
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Beispiel 4 

5-Brom-2-phenyM^3-propinyIoxy)-pyrimidin 

9 

N N 

Verbindung Nr. 1.96 || I CH 2 

\A / \ 

Jo c 

Br % 

C 

\ 

H 



In 300 ml Wasser ruhrte man 3-4 Tage 95 g Benzamidinhydrochlorid (80-85%, techn. Qualitat, ca. 15% 
Wasser enthaitend) und 70 g Natriumformylessigsaureethylester, sauerte mit Essigsaure leicht an und erhielt 
nach dem Abfiltrieren 33 g (38%) 2-Phenyl-4-<l H)-pydrimidinon, Smp.: 1 98-203° C. 

Zu 70,8 g 2-Phenyl-4-(lH)-pyrimidinon in 250 ml Essigsaure tropfte man 65,5 g (20,9 ml) Brom, ruhrte 5 
Stunden und lieB das Reaktionsgemisch 18 Stunden stehen, gab auf eine 2 kg Eis/Wassermischung und erhielt 
nach dem Abfiltrieren 102,8 g (99%) 5-Brom-2-phenyl-4-(l H)-pyrimidinon, Smp.: 230-235°C. 

In 300 ml POCl 3 und 10 ml N,N-Dimethylanilin erhitzte man 102,8 g 5-Brom-2-phenyl-4-(1H)-pyrimidinon 
zum RilckfluB. Nach vollstandiger Losung des Pyrimidinons (ca. 60 Minuten) destillierte man bei ca. 200 mm Hg 
das POCI3 ab, nahm in Methylenchlorid auf und hydrolysierte, wusch die organische Phase neutral, trocknete 
diese und erhielt nach dem Abdestillieren des Losungsmittels 89,2 g (83%) 5-Brom-4-chlor-2-phenylpyrimidin 
Smp.:96-101°C 

Zu 1,1 g NaH (80% in Mineralol) in 50 ml abs. THF tropfte man 2.1 g Propinylalkohol, ruhrte eine Stunde und 
gab dann 6,7 g 5-Brom-4-chlor-2-pheny)pyrimidin hinzu. Nach 16 Stunden hydrolysierte man, extrahierte mit 
Essigester, wusch die organische Phase, trocknete diese und destillierte das Ldsungsmittel ab. Nach saulenchro- 
matographischer Reinigung, mit Essigester und Heptan (3 : 7) als Laufmittel, erhielt man 4,2 g (58%) 5-Brom- 
2-phenyl-4«(3-propinyIoxy)-pyrimidin, Smp.: 98— 99°C 

Beispiel 5 

5-Brom-2-phenyl-4-(3-propinylamino)-pyrimidin 




Verbindung Nr. 1.142 l| I CH 2 

\A / \ 

I HN C 
Br % 

CH 



In 100 ml Dimethylformamid wurden 6,7 g 5-Brom-4-ch!or-2-phenyl-pyrimidin und 1,7 g (2,1 ml) Propinylamin 
vorgelegt und 4,0 g (5^ ml)Triethylamin zugetropft. Nach 1 Stunde Ruhren des Gemisches bei Raumtemperatur 
erhitzte man 3 Stunden auf 80-90°C Innentemperatur (DC-Umsatzkontrolle), hydrolysierte, neutralisierte nach 
Abkuhlung und extrahierte mit Methylenchlorid. Nach dem Waschen und Trocknen der organischen Phase, 
Abdestillation des Losungsmittels und Reinigung durch Saulenchromatographie, mit Essigester und Heptan 
(3 : 7) als Laufmittel, erhielt man5,6 g(78%)5-Brom-2-phenyl-4-propinylaminopynmidin,Smp.: 103-105°C 
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Beispiel 6 

2-(4-Benzoesa^renitril)-5-methoxy-4-propinyloxy-pyrimidin 

N 

III 
C 



10 



Verbindung Nr. 1.10 



20 




H 3 C 



und 



25 Beispiel 7 

2*(4-Benzoesaurenitril)-5-methoxy-6-methoxymethylen-4-(3-propiny!oxy)-pyrimidin 

N 

30 



35 



Verbindung Nr. 1.68 

40 



45 




Zu 2,0 g NaH (80% in Mineraldl) in 50 ml abs. Diethylether tropfte man eine Mischung von 7,4 g Ameisensau- 
reethylester und 6,2 g Methoxyessigsauremethylester und erwarmte das Reaktionsgemisch gelinde bis eine 
Wasserstoffentwicklung festzustellen ist Hierbei bildete sich ein schwer ruhrbares Reaktionsgemisch. Nach 

so Stehenlassen des Gemisches iiber 16 Stunden gab man 50 ml Methanol, 11,4 ml 30% Natriummethanolat-Lo- 
sung in Methanol und 12 g 4-Aminobenzamidhydrochlorid hinzu und erhitzte dieses Reaktionsgemisch 120 
Minuten unter RuckfluB, wobei der Diethylether abdestilliert wurde. AnschlieQend destillierte man die Losungs- 
mittel ab und nahm den RQckstand in Wasser auf, sauert mit Essigsaure an und erhielt nach Abfiltrieren 11,7 g 
eines Gemisches aus 2-(4-Benzoesaureamid)-5-methoxy-4-(1 H)-pyrimidinon und 2-(4-Benzoesaureamid)-5«me- 

55 thoxy-6-methoxymethylen-4-(lH)-pyrimidinon. 

In 100 ml POCI3 und 3 ml N,N-Dimethylanilin erhitzte man 11,7 g des Gemisches aus 2-(4-Benzoesaurea- 
mid)-5-methoxy-4-(l H)-pyrimidinon und 2-(4-Benzoesaureamid)-5-methoxy-6-methoxymethyIen-4-(l H)-pyrimi- 
dinon unter RuckfluB. Nach vollstandiger Losung der Pyrimidinone (ca. 60 Minuten) destillierte man bei ca. 
200 mm Hg das POCI3 ab, nahm in Methylenchlorid auf und hydrolysierte, wusch die organische Phase neutral, 

60 trocknete diese und nach Abdestillieren des Losungsmittels erhielt man 9 g eines Gemisches aus 2-(4-Benzoe- 
saurenitril)-4-chlor-5-methoxy-pyrimidin und 2-{4-Benzoesaurenitril)-4-chlor-5-methoxy-6-methoxymethylen- 
pyrimidin. 

Zu 1,1 g NaH (80% in Mineralol) in 100 ml abs. THF tropfte man 2,0 g Propinylalkohol, riihrte eine Stunde und 
gab dann 4,9 g des Gemisches aus 2-(4-Benzoesaurenitril)-4-chlor-5-methoxy-pyrimidin und 2-(4-Benzoesaureni- 
65 tril)-4-chlor-5-methoxy-6-methoxymethylen-pyrimidin hinzu. Nach 16 Stunden hydrolysierte man, extrahierte 
mit Essigester oder Methylenchlorid, wusch die organische Phase, trocknete diese und erhielt nach saulenchro- 
matographischer Trennung, mit Essigester und Heptan 3 : 7 als Laufmittel, 02 g 2-(4-Benzoesaurenitril)-5-me- 
thoxy-6-methoxymethylen-4-(3-propinyloxy)-pyrimidin (4%), Snip.: 164°C und 0,4 g 2-(4-Benzoesaureni- 
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tril)-5-methoxy-4-(3-propinyloxy)-pyrimidin (8%), Smp.: 183- 185° C. 

Beispiel 8 

2-Phenyl-4-propionyloxy-7,8-dihydro-6H-thiopyrano-[2,3-d]-pyrimidin 



N N 

Verbindung Nr. 3.28 j| I CH 2 

In 200 ml Wasser wurden 37,7 g 2,4,5,6Tetrahydro-thiopyran-3-on-2-carbonsaureethylester, 40,0 g Benzami- 
dinhydrochlorid (80-85%, techn. Qualitat, ca. 15% Wasser enthaltend) und 21,3 g wasserfreies Natriumcarbo- 
nat 4 Tage geruhrt Bei neutralem pH-Wert saugte man ab und erhielt 483 g (99%) 2-Phenyl-l,6,7,8-tetrahydro- 
thiopyrano-[23-d]-pyrimidin-4-on, Smp.: > 260°C 

In 300 ml POCI 3 und 5 ml N,N-Dimethylanilin erhiizte man 48,5 g 2-PhenyM,6,7,8-tetrahydro-thiopyrano- 
[2,3«d]-pyrimidin-4-on unter RuckfluB. Nach vollstandiger Ldsung des Pyrimidinons (ca. 60 Minuten) destillierte 
man bei ca* 200 mm Hg das POCI 3 ab, nahm in Methylenchlorid auf und hydrolysierte, wusch die organische 
Phase neutral, trocknet diese und destillierte das L5sungsmittel ab. Nach saulenchromatographischer Reinigung, 
mit Essigester und Heptan (1 : 1) ais Laufmittel, erhielt man 49,6 g (99%) 4-Chlor-2-phenyl-7,8-dihydro-6H-thio- 
pyrano-[23-d>pyrimidin,Srnp.: 135-137°C. 

Zu 1,1 gNaH(80%in Mineraldl)in 100 ml abs^THF tropfte man 2,0 gPropinylalkohol, riihrteeine Stunde und 
gabdann 6,6 g4-Chlor-phenyl-7,8-dihydro-6H-thiopyrano-[23-d]-pyrimidin hinzu. Nach 16 Stunden hydrolysier- 
te man, extrahierte mit Essigester, wusch die organische Phase, trocknete diese, destillierte das Losungsmittel ab 
und erhielt 6,7 g(95%) 2-Phenyl-4-propinyloxy-7,8-dihydro-6H-thiopyranoH[23-d]-pyrimidin, Smp.: 91 -93° C. 

Beispiel 9 

5-Chlor-2-phenyl-4-pyrimidincarbonsaurepropinylester 

CH 



Verbindung Nr. 2.1 




CI O 



Aus 27,6 g Natrium und 480 ml Ethanol stellte man die entsprechende Ethanolat-Losung her und loste 67,6 g 
Muccochlorsaure in 120 ml Ethanol. Zu 156,6 g Benzamidinhydrochlorid (80-85%, techn. Qualitat, ca. 15% 
Wasser enthaltend) in 80 ml Ethanol tropfte man die halbe Menge der Ethanolat-Losung, erwarmte auf 
55— 60°C und tropfte bei dieser Temperatur die erste Halfte der Muccochlorsaure- Ldsung zum Reaktionsge- 
misch, tropfte die zweite Halfte des Ethanolats und dann den Rest der Muccochlorsaure- Losung hinza Man 
ruhrte noch eine Stunde bei 55— 60° C, kahlte und filtrierte ab. Bei der Mutterlauge stellte man mit 2n Salzsaure 
einen pH-Wert von 2 ein und filtrierte erneut ab. Ein Teil des Filtrats (40,7 g) wurde in 150 ml Thionylchlorid und 
5 ml DMF 2 Stunden unter RuckfluB erhitzt Nach dem Abdestillieren des Losungsmittel erhielt man nach 
Destination des Ruckstandes uber einen Abtreiber 18,8 g 5-Chlor-2-phenyl-4-pyrimidincarbonsaurechlorid. 

Zu 2,5 g NaH (80% in Mineralol) in 100 ml abs. THF tropfte man 4,7 g Propinylalkohol, rtihrte eine Stunde und 
gab dann 18,2 g 5-Chlor*2-phenyl-4-pyrimidincarbonsaurechlorid hinzu. Nach 16 Stunden hydrolysierte man, 
extrahierte mit Methylenchlorid, wusch die organische Phase, trocknete diese und erhielt nach Abdestillation des 
Losungsmittels und Umkristallieren aus Essigester und Heptan 123g (63%) 5-Chlor-2-phenyl-4-pyrimidincar- 
bonsaurepropinylester,Smp.:82— 84° C 
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Beispie) 10 

5-Chlor-2-phenyl-4-pyrimidincarb^ 



Verbindung Nr. 2.11 




F F 



In 100 ml Triethylamin wurden 8,6 g 5-Chlor-2-phenyl-4-pyrimidincarbonsaurepropiny!ester, 0,14 g Bis-(tri- 
phenylphosphin)-palladiumdichlorid und 0,02 g Kupfer-(I)-jodid vorgelegt und 7,8 g 3-Chlor-2-jod-5-trifIuorme- 
thylpyridin zugetropft Nach 16 Stunden wurde die Hauptmenge Triethylamin abdestilliert, der Ruckstand in 
Methylenchlorid aufgenommen und mit Wasser gewaschen, getrocknet und eingeengt. Nach Reinigung mittels 
Saulenchromatographie, mit Essigester und Heptan (3 : 7) als Laufmittei, erhielt man 5,0 g (40%) 5-Chlor-2-phe- 
nyl-4-pyrimidincarbonsaure-l-(3-chlor-5-trifluor-methyl-2-pyridinyl)-3-propinylester, Smp.: 108— 1 10°G 

Entsprechend der oben aufgefuhrten Beispiele konnen die in den Tabellen 1, 2 und 3 genannten Verbindungen 
hergestellt werden. 
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C. Biologische Beispiele 
Beispiel 1 

5 Weizenpflanzen der Sorte "Diplomat" wurden ca. 4 Wochen nach Aussaat mit waBrigen Suspensionen der 
erfmdungsgemaBen Verbindungen tropfnaB behandelt 

Nach dem Antrocknen des Spritzbelages wurden die Pflanzen mit einer waBrigen Sporensuspension von 
Pseudocercosporella herpotnchoides inokuliert Die Pflanzen wurden danach bei 16-18°C und ca. 90-100% 
rel. Luftfeuchte gehalten. 

o Nach einer Inkubationszeit von ca. 4 Wochen konnte die Befallsauswertung der Versuchspflanzen vorgenom- 
men werden. Der Wirkungsgrad wurde aus dem Befallsgrad im Vergleich zu den unbehandelten. infizierten 
Kontrollpflanzen ermittelt und ist in Tabelle 2 wiedergegeben. 



Tabelle 2 

15 



Verbindungen gem. Beispiel Wirkungsgrad gegenUber Pseudocercosporella herpotrichoides 

in % bei ppm Wirkstoff 

250 125 60 
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1.1 


100 


100 


100 


1.14 


100 


100 


100 


1.15 


100 


68 




1.23 


100 


100 


100 


25 1.39 


80 


65 




1.47 


100 


100 


97 


1.66 


100 


100 


100 


1.122 


100 


100 


100 


2.1 


too 


100 


65 


30 330 


100 


80 


65 


unbehandelte, infizierte Pflanzen 




0 





Beispiel 2 

35 

Ca. 14 Tage alte Ackerbohnen der Sorte "Harz Freya" oder "Frank's Ackerperle" wurden mit waBrigen 
Suspensionen der beanspruchten Verbindungen tropfnaB behandelt. 

Nach Antrocknen des Spritzbelages wurden die Pflanzen mit einer Sporensuspension (13 Mio Sporen/ml) von 
Botrytis cinerea (BCM-resistenter Stamm) inokuliert. Die Pflanzen wurden in einer Klimakammer bei 20-22°C 
40 und ca. 99% rei. Luftfeuchte weiterkultiviert Die Infektion der Pflanzen auBert sich in der Bildung schwarzer 
Flecke auf Blattern und Stengeln. Die Auswertung der Versuche erfolgte ca. 1 Woche nach Inokulation. 

Der Wirkungsgrad der PrQfsubstanzen wurde prozentual zur unbehandelten, infizierten Kontrolle bonitiert 
und ist in Tabelle 3 wiedergegeben. 

45 Tabelle 3 



Verbindungen gem. Beispiel Wirkungsgrad gegenuber Botrytis cinerea 

in % bei ppm Wirkstoff 



125 



1.1 100 100 

1.14 100 95 

1.24 100 97 

55 139 100 95 

1.47 100 90 

1.122 100 90 

unbehandelte, infizierte Pflanzen 0 



60 

Patentanspruche 

I. Verbindungen der Formel I, 
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R' 




(I) 



\ 

R 4 

worin 

R 1 , R J , R 3 = unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Hydroxy, Amino, Nitro, Cyano, Thiocyano, 
(Ci -C 4 )Alkyl, Cyano-(Ci -C^alkyl, (C, -C 4 )Alkoxy, (Ci -C 4 )Alkylamino, (C, -CODialkylamino, 
(C, -C^AIkylcarbonylamino, Halo-(C, -GJalkyl, Hydroxy-(C, -C^alkyl, Dihydroxy-(Ci -C^alkyl, 
(C,-C 4 )Alkoxy-{C,-C4)alkyl, Halo(C,-C4)alkoxy-(C,-C4)aIkyl, (Q-GOAlkylthio, Halo-(Ci -C 4 )alkyl- 
thio, Halo-(Ci-C 4 )alkylthio-(C,-C4)alkyl ( (C,-C4)Alkylthio-(C,-C4)alkyl, (C 2 -C6)Alkenyl, (Cj-QJAI- 
kinyl, (O-C^AIkylamino-fQ-GOalkyl, (Ci -C 4 )Dialkylamino-(C,~C4)alkyl. (C 3 -Q>)Cycloalkylamino- 
(C, -C 4 )alkyl, (C 3 -G,)Cycloalkyi, (C 3 -G>)Cycloalkyl-(C, -GOalkyl, (C 3 -C9)Heterocycloalkyl-(C, -G,)al- 
kyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach durch (Ci -C^AIkyl substituiert sein kdnnen, (Ci -Q)Alk- 
oxycarbonyKC -Qalkyl, (C, -C^AIkylaminocarbonyHCi -C^alkyl, (C, -C 4 )Dialkylaminocarbonyl- 
(Ci -Qalkyl, (C, -QJAIkylcarbonyl, (Ci -C^HaloalkylcarbonyL (C, -C4)Alkoxycarbonyl, (C, -C^Halo- 
alkoxycarbonyl,(C, -C 4 )AlkyIthiocarbonyl, (Ci -C^Haloalkylthiocarbonyl, Aminocarbonyl, (Ci -C 4 )Alky- 
laminocarbonyl, (Q — GOHaloalkylaminocarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls 
substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls substituiertes Phenyl-(Ci-C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenoxy-<Ci -Qalkyl, gegebenenfalls substituiertes PhenyIketo-(Ci -C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituier- 
tes PhenyloxycarbonyKC-CiJalkyl, Phenylmercapto-fCi-C^alkyl, Phenylamino-(Ci-C 4 )alkyl, Phenox- 
yphenyKCi-C^alkyl, wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, daO der Phenylteil bis zu 
dreifach durch Halogen, Ester, (Ci -C^Alkyl, (Cj-C 4 )Alkoxy t (Ci-C^AIkylthio, (Ci-C^Haloalkyl, 
(Ci -C 4 )Haloalkoxy oder einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann, und Halo in den Substitu- 
enten ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert bedeuten kann, 

R 1 , R 2 und/oder R 3 gegebenenfalls zusammen einen gesattigten, teilweise ungesattigten oder aromatischen 
Carbocyclus oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N, S, Si oder P mit 4 bis 10 Ringgliedern, 
R 4 - Wasserstoff, Halogen, (Ci-OJAIkyl, Hydroxy-(C,-C 4 )alkyl, Dihydroxy-(Ci -Chalky!, Cyano- 
(C, -C,)alkyl, Halo-(C, -C 4 )alkyl, (Ci -G.)Alkoxy-(Ci -C 4 )alkyl, Halo(Ci -C 4 )a!koxy-(C, -GOalkyl, 
(C, -QjAlkylthio, Halo-(Ci -GOalkylthio, Halo-(Ci -G,)alkylthio-(Ci -C^alkyl, (d -GOAIkylthio- 
(C, -C 4 )alkyl,(C 2 -C6)Alkenyl,(C2-C6)Alkinyl,(C, -GOAlkylamino-fd -Chalky!, (d -C 4 )Dialkylamino- 
(C, -QJalkyl, (C 3 -(^)Cycloalkylamino-(C, -Chalky!, (Q-QJCycloalkyl, (Q-QOCycloalkyKQ -QJal- 
kyl, (C 3 — C$)Heterocycloalkyl-(Ci -C^alkyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach durch (Ci - C 4 )Alky! 
substituiert sein kdnnen, (Ci-C^AlkoxycarbonyKCi-COalkyl, (Ci-C^AIkylaminocarbonyKCi-C^al- 
kyl, (Ci-C^Dialkylaminocarbonyl^Ci-QJalkyl, (Ci-C^Alkylcarbonyl, (C,-C 4 )Haloalkylcarbonyl, 
(Ci -C 4 )Alkoxycarbonyl, (Ci -C 4 )Haloalkoxycarbonyl, (Ci -C^AIkytthiocarbonyl, (Q -GOHaloalkylthio- 
carbonyl, Aminocarbonyl, (Ci — C^AIkylaminocarbonyl, (Ci— C 4 )Haloalkylaminocarbonyl, gegebenenfalls 
substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls substituiertes Phenyl- 
(Ci-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy-(Ci — QJalkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl- 
mercapto-{Ct— C^alkyl, gegebenenfalls substituierter 5- oder 6-gliedriger Heteroaromat, gegebenenfalls 
substituiertes Phenylcarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenylketo-(C t — C^alkyl, gegebenenfalls sub- 
stituiertes Phenyloxycarbonyl-(Ci — QJalkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenylamino-(Ci — C 4 )alkyl, ge- 
gebenenfalls substituiertes Phenoxyphenyl-(Ci — C^alkyl, wobei unter gegebenenfalls substituiert zu ver- 
stehen ist, daQ der Phenylteil (Heteroaromat) bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (C f — C^AIkyl, 
(Ci -C^Atkoxy, (Ci -C,)Alkylthio, (Ci -C 4 )Haloalkyl. (C, -QJHaloalkoxy oder einfach durch Nitro oder 
Cyano substituiert sein kann, und Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenatome 
substituiert bedeuten kann, 

R 5 - Halogen, (d -C«)Alkyl, (Ci-CgJAIkoxy, Hydroxy-(Ci -GOalkyl, Dihydroxy-(Ci -GOalkyl. Cyano- 
(C-QJalkyl Halo-(C,-C 4 )alkyl, (Q-GOAIkoxy-(Ci -C 4 )alkyl, HalofG-C^alkoxyKd-C^alkyl, 
(C, -GOAIkylthio, Haio-(C, -GOalkylthio, Halo-(C, -a)alkylthio-(C, -djalkyl, (C, -C 4 )Alkylthio- 
(C, -GOalkyl, (C 2 -Q)Alkenyl. (C 2 -C 6 )A1 kinyl, (C|-GOAIkylamino, (O-GODiaikylamino, (C 3 -Q0Cy- 
cloalkylamino, (C, -C^Alkylamino-fO -CU)alkyl, (Ci -GODialkylamino-(Ci -C^alkyl, (C 3 -QOCycloalky- 
lamino-(C,-C 4 )alkyl, (C 3 -G,)CYcloalkyl, ^-CgJCycloalkyl^C-CiJalkyl, (C 3 -C9)Heterocycloalkyl- 
(Ci— QJalkyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach durch (Q— GOAlkyl substituiert sein konnen, 
(C, -C^AIkoxycarbonyKC -GOalkyl,(Ci -C^AlkylaminocarbonyKC -ajalkyl.fC, -GODiaikylamino- 
carbonyl-(Ci-C 4 )aikyl, (C, -C 4 )Alkylcarbonyl, (C, -QJHaloalkylcarbonyl, (Q-C^Alkoxycarbonyl, 
(G-C^Haloalkoxycarbonyt, (Q-GOAIkylthiocarbonyl, (Q-C^Haloalkylthiocarbonyl, Aminocarbonyl, 
(G— C^Alkylaminocarbonyl (Ci— C 4 )Haloalkylaminocarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, ge- 
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gebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls substituiertes Phenyl-(C) -C 4 )alkyl, gegebenenfalls 
substituiertes Phenoxy-(C, -d)alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl-(Ci-d)alkoxy, gegebenenfalls 
substituiertes Phenyl keto-(C, -GOalkyl, Phenyloxycarbonyl-(Ci-C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
Phenylamino-(Ci — d)alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxyphenyl-(Ci — d)alkyl, wobei unter gege- 
benenfalls substituiert zu verstehen ist, daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (d -C 4 )AI- 
kyl, (Ci-C 4 )Alkoxy, (C,-d)Alkylthio, (Ci-d)Haloalkyl, (C,-C 4 )Haloalkoxy oder einfach durch Nitro 
oder Cyano substituiert sein kann, und Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenatome 
bedeuten kann, 

R 6 - Wasserstoff, Halogen, (C|-C 4 )Alkyl, Hydroxy-(C,-C 4 )alkyl, Dihydroxy-(Ci-d)alkyl, Cyano- 
(C, -d)alkyl, Halo-(C, -d)alkyl, (Ci -C 4 )Alkoxy-(d -C 4 )alkyl, Haloed -C 4 )alkoxy-(d -d)alky1, 
(C, -C 4 )Alkylthio, Halo-(C, -C 4 )alkylthio, Halo-(Ci -C 4 )alkylthio-(C, -C 4 )alkyl, (C, -C 4 )Alkylthio- 
(Ci -d)alkyl, (d-QjAlkenyl, (Q-CeJAlkinyl, (Ci -C 4 )Alkylamino-, (C, -C 4 )Dialkylamino, (C 3 -G>)Cy- 
cloalkylamino,(Ci-C 4 )Alkylamino-(Ci-C 4 ^ 

lamino-(C,-d)alkyl, (C 3 -Cg)Cycloalkyl, (C 3 -d)Cycloalkyl-(d -C 4 )alkyl, (d-QOHeterocycloalkyl- 
(Ci— C 4 )alkyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach durch (Ci— C 4 )Alkyl substituiert sein konnen, 
(Ci -C 4 )Alkoxycarbonyl-(Ci -C 4 )alkyl,(Ci -C 4 )Alkylaminocarbonyl-(Ci -C 4 )alkyt, (C t -C 4 )Dialkylamino- 
carbonyl-(Ci-C 4 )aIkyl, (Ci-d)Alkylcarbonyl, (C,-C 4 )Haloalkylcarbonyl, (C, -C 4 )Alkyloxycarbony1, 
(Ci-d)Haloalkyloxycarbonyl, (Ci-C 4 )Alkylthiocarbonyi, (d-d)Haioalkylthiocarbonyl, Aminocarbo- 
nyl, (d-dJAIkylaminocarbonyi, (Ci-d)Haloatkylaminocarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, 
gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls substituiertes Phenylketo-(Ci -d)alkyl, gegebenen- 
falls substituiertes Phenyloxycarbonyl-(Ci — C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy-(Ci — d)alkyl, 
gegebenenfalls substituiertes Phenyl -(Ci — d)alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenylmercapto- 
(Ci — C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes PhenyIamino-(Ci — djalkyl, gegebenenfalls substituiertes Phe- 
noxyphenyl-(Ci — C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenylmercapto-(Ci — C 4 )alkyl, wobei unter gege- 
benenfalls substituiert zu verstehen ist, daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (Q — C 4 )A1- 
kyl, (Ci-C 4 )Alkoxy, (Ci -d)Alkylthio, (Ci ~C 4 )Haloalkyl, (d-C 4 )Haloalkoxy oder einfach durch Nitro 
oder Cyano substituiert sein kann, und Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenatome 
substituiert bedeuten kann, 

R 5 und R 6 gegebenenfalls zusammen einen gesattigten, teilweise ungesattigten oder aromatischen Carbocy- 
clus oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N, S, Si oder P mit 4 bis 10 Ringgliedern, 
X - 0,S,NH,N-(C,-C 4 )Alkyl,C = 0,C=SoderCR ; R 8 , 

R 7 , R 8 = unabhangig voneinander Wasserstoff, Hydroxy, (Ci — d)Alkyl oder (Ci — C 4 )Alkoxy, 

Y = O.NH.N-(C,-d)AlkyloderCR 9 R 10 ,wennX = C = 0,C = S oder CR 7 R 8 bedeutet, oder CR 9 R'° oder 

entfallt, wenn X = O, S, NH oder N-(C, -C 4 )Alkyl bedeutet, 

R 9 , R 10 « unabhangig voneinander Wasserstoff, (Ci-QOA Iky I, Cyano-(d-a)alkyl, Halo-(Ci -C 4 )alkyl, 
Hydroxy-(C, -GOalkyl, Dihydroxy-(C, -C 4 )alkyl, (d-d)Alkoxy-(d -CUJalkyl, HalofC, -C 4 )alkoxy- 
(C,-C 4 )alkyl, Halo-(Ci -C 4 )alkyithio-{d--d)alkyl, (C,-C 4 )Alkylthio-(C,-C 4 )alkyl, (d-djAlkenyl, 
(d-QJAIkinyl, (Ci -d)Alkylamino-(Ci -d)alkyl, (Ci -d)Dialky1amino-(Ci -C 4 )alkyl, (C 3 -C 9 )Cycloal- 
kylamino-(Ci-C 4 )alkyl, (C 3 -Q)Cycloalkyl, (C 3 -d)Cycioalkyl-(d-d)alkyl, (d-QOHeterocydoalkyl- 
(Ci— d)alkyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach durch (Ci— djAlkyl substituiert sein konnen, 
gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls substituiertes 
Phenyl-(Ci— C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy-(Ci — C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes 
PhenyIamino-(Ci — d)alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxyphenyl-(Ci — C 4 )alkyl, wobei unter gege- 
benenfalls substituiert zu verstehen ist, daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (Ct — d)AI- 
kyl, (Q-GOAlkoxy, (d -C^Alkylthio, (Ci-C 4 )Haloalkyi, (Ci-d)Haloalkoxy oder einfach durch Nitro 
oder Cyano substituiert sein kann, und mit Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenato- 
me substituiert bedeuten kann, 

R 9 und R 10 gegebenenfalls zusammen einen gesattigten oder teilweise ungesattigten Carbocyclus oder 
Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N, S, Si oder P mit 4 bis 10 Ringgliedern und 
n - eine Zahl von 0 bis 8 bedeuten, sowie deren Saureadditionssalze. 
2. Verbindungen der Formel I gemaB Anspruch 1, worin 

R\ R 2 , R 3 « unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Hydroxy, Amino, Nitro, Cyano, Thiocyano, 
(C-d)Alkyl, Cyano-(Ci-C 4 )alkyl, (Ci-d)Alkoxy, (Ci-d)Alkylamino, (Ci-d)Dialkylamino, Halo- 
(Ci-C 4 )alkyl, Hydroxy^d-djalkyl, (C,-d)Alkoxy-(C|-C 4 )alkyl, Halo(d-C 4 )alkoxy-(Ci -d)alkyl, 
(C, -d)Alkylthio, Halo-(Ci -d)alkylthio, (C 2 -Q)Alkenyl, (C 2 -C6)Alkinyl, (C, -C 4 )Alkylamino- 
(d-d)alkyl, (C,-d)Dialkylamino-(Ci-d)alkyl, (C 3 -C9)Cycloalkylamino-(C,-d)alkyl, (C 3 -Ce)Cy- 
cloalkyl, (C 3 — C9)Heterocycloalkyl-(Ci — C 4 )alkyl, wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach durch 
(Ci— C 4 )Alkyl substituiert sein konnen, (d—C 4 )Alkoxycarbonyl-(Ci—C 4 )alkyl, (C|— d)Alkylaminocarbo- 
nyl-(d— GOalkyl, (Ci— d)Alkylcarbonyl, (C|— d)Alkoxycarbonyl, Aminocarbonyl, (Ci — C 4 )Alkylamino- 
carbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, gegebenenfalls sub- 
stituiertes Phenyl-(Ci— d)alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy-(d— C 4 )alkyl, gegebenenfalls sub- 
stituiertes Phenylketo-(C|— Cj)alkyl, wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, daB der 
Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (Ci -C 4 )Alkyl, (Ci -d)Alkoxy, (d-C 4 )Alkylthio, 
(Ci— d)Haloalkyl, (Ci — C 4 )Haloalkoxy oder einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann, und 
Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert bedeuten kann, 
R 1 , R 2 und/oder R 3 gegebenenfalls zusammen einen gesattigten, teilweise ungesattigten oder aromatischen 
Carbocyclus oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N, oder S mit 4 bis 1 0 Ringgliedern, 
R 4 - Wasserstoff. Halogen, (d-d)Alkyl, Dihydroxy-(d-C 4 )alkyl, Hydroxy-(C, -Q)alkyl. (d-d)Al- 
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kylthio. Perhalo-fQ-Oalkylthio. (C 2 -C6)Alkenyl, (C 2 -C6)Alkinyl, (C-C^AIkylamino^C-QJalkyl, 
(Ci -C4)Dialkylamino-(Ci -C^alkyl (C 3 -C*)Cycloalkyiamino-(C, -Oalkyl, (Ca-QOCycloalkyl, 
(C 3 -Cg)Cycloalky|.(Ci-C4)alkyl, (C3-C9)HeterocycloaIkyKC,-C4)alkyl, wobei die cyclischen Reste bis 
zu dreifach durch (Ci -Ci)AIkyl substituiert sein kdnnen, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenen- 
falls substituiertes Phenylcarbonyl, gegebenenfalls substituierter 5- oder 6gliedriger Heteroaromat, wobei 
unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, daB der Phenylteil (Heteroaromat) bis zu dreifach durch 
Halogen, Ester, (C, -GOAlkyl, (C, -C 4 )Alkoxy, (C, -C 4 )A I kylthio, (C, -QJHaloalkyl, (C, -C 4 )Haloalkoxy 
oder einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann, und Halo in den Substituenten ein- oder 
mehrfach durch Halogenatome substituiert bedeuten kann, 

R 5 - Halogen, (Q -QJAIkyl, (C,-C9)Alkoxy, Hydroxy-(C, -C 4 )alkyl, Dihydroxy-(C, -C 4 )alkyl, Cyano- 
(Ci -C4)alkyl, Halo-<Ci -C 4 )alkyl, (C, -C 4 )Alkoxy-(Ci -C 4 )alkyl f Halo(C, -C 4 )alkoxy-(C, -C 4 )alkyl, 
(C, -C 4 )Alkylthio, Halo-(C, - Chalky Ithio, Halo-(C, -C 4 )alkylthio-(C, -C 4 )alkyl. (C 2 -C 6 )Alkenyl, 
(C 2 -Q})Alkinyl, (C, -C^Alkylamino, (C, -ODialkylamino, (C 3 -Q)Cycloalkylamino, (Ci -C 4 )Alkylami- 
no-(C, -GOalkyl, (C, -GJDialkylamino-fCi -Ci)alkyl, (C 3 -Q>)Cycloalkylamino-(C, — C)alkyU 
(C 3 -C9)Cycloalkyl, (C 3 -C9)Cycloalkyl-(C,-C 4 )alkyl, (C 3 -C9)HeterocycloalkyKCi-C 4 )aIkyl, wobei die 
cyclischen Reste bis zu dreifach durch (Ci-C^Alkyl substituiert sein kdnnen, (Ci-C 4 )Alkylcarbonyl, 
(Ci-C 4 )Alkoxycarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy, ge- 
gebenenfalls substituiertes Phenyl-(Ci-C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy-(0 -C 4 )alkyl, ge- 
gebenenfalls substituiertes Phenyl-{Ci -C 4 )alkoxy, wobei unter gegebenenfalls substituiert zu verstehen ist, 
daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (d -C 4 )Alkyl, (Ci -QjAlkoxy, (Ci -C 4 )Alkylthio. 
(d— C^Haloalkyl, (Ci — C 4 )Haloalkoxy oder einfach durch Nitro oder Cyano substituiert sein kann und 
Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert bedeuten kann, 
R 6 - Wasserstoff. Halogen, (C, -GOAlkyl, Hydroxy-(C, -C 4 )alkyl, Perhalo-(Ci -C 4 )alky1, (C, -GOAlkoxy- 
(C, -Oalkyl, Haio-(Ci -Oalkoxy-fd -C^alkyl, (C, -C 4 )Alkylthio, (C, -C^Alkylthio-fC, -C 4 )alkyl. 
(C 2 -C6)Alkenyl, (C 2 -C6)Alkinyl, (C,-C 4 )Alkylamino, (C, -Q)DiaIkyiamino, (C 3 -G,)Cycloalkylamino, 
(Ci -C^AIkylamino-fCi -GOalkyl, (Q -GODialkylamino-fC, -C 4 )alkyl, (d-QOCycloalkylamino- 
(C, -C^alkyl, (C 3 -Q>)Cycloalkyl, (C 3 -C9)CycloalkyI-(C, -C 4 )alkyl, (C 3 ~C9)Heterocycloalkyl-(C, -Chal- 
ky), wobei die cyclischen Reste bis zu dreifach durch (Ci — C 4 )Alkyl substituiert sein kdnnen, (Ci -C^Alky!- 
carbonyI,(Q — QjAlkoxycarbonyl, gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls substituiertes Phe- 
noxy, gegebenenfalls substituiertes Phenyl-(Ci-C 4 )alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy- 
(Ci-C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes Phenoxy-(Ci-C 4 )alkyl ( gegebenenfalls substituiertes Phenyl- 
(Ci -C^alkyl, gegebenenfalls substituiertes PhenoxyphenyKQ — C 4 )alkyl, wobei unter gegebenenfalls sub- 
stituiert zu verstehen ist, daB der Phenylteil bis zu dreifach durch Halogen, Ester, (Ci — C 4 )Alkyl, (Ci — G»)A1- 
koxy, (Ci-C4)Alkylthio, (Ci-C 4 )Haloalkyl, (Ci -C^Haloalkoxy oder einfach durch Nitro oder Cyano 
substituiert sein kann, und Halo in den Substituenten ein- oder mehrfach durch Halogenatome substituiert 
bedeuten kann, 

R 5 und R 6 gegebenenfalls zusammen einen gesattigten, teilweise ungesattigten oder aromatischen Carbocy- 
clus oder Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N oder S mit4 bis 10 Ringgliedern, 
X = O.NH.N^C-CUJAIkyl.^C-O.C^SoderCR^ 8 , 

R 7 , R 8 = unabhangig voneinander Wasserstoff, Hydroxy, (Ci — C^Alkyl oder (Ci -C 4 )Alkoxy, 

Y - 0,NH,N-(C,-C 4 )Alkyl oder CR 9 R 10 , wenn X = C = 0,C=S oder CR 7 R 8 bedeutet, oder CR 9 R'° oder 
entf allt, wenn X - O, S, NH oder N-(C, - OjAlkyl bedeutet, 

R 9 , R !0 « unabhangig voneinander Wasserstoff, (Ci-Ce)Alkyl oder durch Halogen, (Ci— C^Alkyl oder 
(Ci — C^AIkoxy gegebenenfalls substituiertes Phenyl, 

R 9 und R 10 gegebenenfalls zusammen einen gesattigten oder teilweise ungesattigten Carbocyclus oder 
Heterocyclus mit den Heteroatomen O, N oder S mit 4 bis 10 Ringgliedern, 
n « eine Zahl von 0 bis 4 bedeuten, sowie deren Saureadditionssalze. 

3. Verbindungen der Formel I gemaB den Ansprilchen 1 oder 2, worin 

R 1 , R 2 , R 3 » unabhangig voneinander Wasserstoff, Chlor, Brom, Nitro oder (Ci — C 4 )Alkoxy, 
R 4 = Wasserstoff, Jod, Brom, (Ci -C 4 )Alkyl, Dialkylamino-(Ci -GOalkyl, Phenyl-(Ci -C 4 )alkyl-(C| -C^al- 
kyIamino-(Ci -C 4 )alkyl, im Phenylteil (Heteroaromat) durch Halogen, (Ci — QjAlkyl, (Ci — C^AIkoxy oder 
PerhaIo-(Ci — C^alkyl gegebenenfalls substituiertes Phenyl oder Pyridinyl, 

R 5 - Halogen, (Ci -C 4 )Alkyl, (Ci -C 4 )Alkoxy, Phenyl-(C, -GOalkoxy, (Ci -OAlkinyloxy, (Ci -C^Alkyl- 
mercapto oder (Ci — C^Alkylsulfonyl, 

R 6 « Wasserstoff, (Ci -C 4 )Alkyl, (C t -Gi)Alkoxy-(Ci -C 4 )alkyl oder (Ci -G»)Alkoxycarbonyl, 

R 5 und R 6 gegebenenfalls zusammen einen Teil eines gesattigten oder ungesattigten Cyclus mit 5 oder 6 

Ringgliedern, bei dem ein Kohlenstoff durch ein S substituiert sein kann, 

X = C=0,OoderNH, 

Y - O Oder NH, wenn X « C » O ist, 

Y «= entf allt, wenn X « O oder N H ist und 
n - eine Zahl von 0 bis 2 bedeuten. 

4. Verbindungen der Formel f gemaB einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 3, worin R 1 , R 2 , R 3 ■ 
unabhangig voneinander Wasserstoff, CI, Br oder OCH 3 ,R 4 « Wasserstoff, R s « CI, Br, OCH 3 oder OC 2 H 5 , 
R 6 = Wasserstoff oder -OCH 2 -CH 2 ,X - C«O.Ooder NH und Y = 0 oder NH,wennX = C«Ooder 
entfallt, wenn X = O oder NH bedeuten. 

5. Verfahren zur Herstellung von Verbindungen der Formel I, gemaB einem oder mehreren der Anspriiche 1 
bis 4, worin Y-O. NH oder N(C, -C 4 )Alkyl und X = C = 0, C=S oder CR 7 R 8 bedeuten, dadurch 
gekennzeichnet, daB man Verbindungen der Formel II 
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\ 



Hal 



worin Hal - Chlor oder Brom bedeutet, mit Verbindungen der Formel III 
HY-CH 2 -CsC-R 4 (III) 

umsetzt, oder, falls in der Forme! I Y=CR 9 R 10 bedeutet oder Y entfallt und X - O, S, NH oder 
N-{Ci — QJAIkyl bedeutet, Verbindungen der Formel IV 



umsetzt, und wenn R 4 = H bedeutet, den Wasserstoff gegebenenfalls gegen Halogen austauscht. 

6. Fungizide Mittel, dadurch gekennzeichnet, daB sie eine wirksame Menge einer Verbindung der Formel I 
gemaB einem oder mehreren der Anspriiche I bis 4 enthalten. 

7. Verwendung von Verbindungen der Formel I gemaB einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 4 zur 
Bekampfung von Schadpilzen. 

8. Verfahren zur Bekampfung von Schadpilzen, dadurch gekennzeichnet, daB man auf diese oder die von 
ihnen befallenen Pflanzen, Flachen oder Substrate eine wirksame Menge einer Verbindung der Formel I 
gemSB einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 4 appliziert 



(I + 
N ' N 





worin Hal = Chlor oder Brom bedeutet, mit Verbindungen der Formel V 

HX — C — (CH 2 ) n — C = C — R 4 (V) 
I, 
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